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Résumé : Les observations et expériences ont
montré que le dépdt d'aérosols pouvait entrainer
une augmentation de la quantité de nutriments
disponible et ainsi favoriser la production
biologique de la mer Méditerranée. Dans ce
contexte, cette étude propose pour la premicre
fois une quantification des effets du dépot
d'aérosols en provenance de sources variées sur
la biogéochimie de l'ensemble de la mer
Méditerranée grace a un modéle couplé
physique-biogé€ochimie haute résolution
NEMOMEDI12/PISCES.

L'étude consiste a modéliser et analyser les ef-
fets du dépot d'azote et de phosphate en prove-
nance de sources naturelles et anthropiques sur
la biogéochimie de la Méditerranée. Pour cela,
des modéles atmosphériques régionaux et glo-
baux permettant de représenter le dépot d'aéro-
sol ont été¢ évalués et sélectionnés. Le modele
NEMOMEDI12/PISCES a ¢été adapté pour
prendre en compte ces nouvelles sources de nu-
triments. L'analyse des simulations a per mis de
montrer que le dépot atmosphérique représente
environ 10 % des apports externes totaux de ni-
trates et 5 a 30 % des apports de phosphate en
moyenne sur l'ensemble du bassin. Le dépot
peut également entrainer une augmentation de
la production biologique jusqu'a 50 % grace a la
levée des limitations en nutriments. L'augmen-
tation de productivité observée est maximale
lors de la période stratifiée qui correspond en
Méditerranée a 1'été.

Les effets des changements climatiques
pourraient avoir des conséquences
particuliérement importantes sur une région sen-
sible comme la Méditerranée. C'est pourquoi les
évolutions de la biogéochimie du bassin dans un
scénario de changement climatique ont été éva-
lués au cours de cette these.

Aérosols,

Modélisation, Production Biologique,

Pour cela, le modéele NEMOMEDS8/PISCES a
¢été utilis¢ avec des forgages physiques et bio-
géochimiques qui correspondent au scénario
d'évolution des conditions climatiques A2 du
GIEC. Cette étude met en évidence une diminu-
tion de la productivité biologique de surface de
10 % en moyenne dans l'ensemble du bassin en
réponse a l'échauffement et a la stratification.
Les limitations en nutriments sont fortement
modifiées et la sensibilité de la Méditerranée au
dépot atmosphérique de nutriments change.

Les résultats de cette thése soulignent 1'impor-
tance de l'atmosphére comme source de nutri-
ments et en particulier d'azote et de phosphate.
Les effets du dépdt atmosphérique sont va-
riables en fonction de la saison et de la localisa-
tion du dépdt et sont plus significatifs lors de la
saison stratifiée, lorsque les eaux de surface
sont limitées en nutriments. Enfin, tout boule-
versement de la productivité biologique est
transmis rapidement le long de la chaine tro-
phique. Les résultats obtenus pourraient étre
précisés avec l'amélioration des modéles atmo-
sphériques

et I'obtention de nouvelles mesures de flux de
dépot et I'amélioration des connaissances sur les
transformations physico-chimiques subies par
les aérosols avant et aprés leur dépot en milieu
océanique. Par ailleurs, des scénarios plus pré-
cis concernant les changements climatiques sont
nécessaires an d'évaluer les évolutions des
conditions biogéochimiques de la Méditerranée.
Enfin, les récents développements du mod¢le
PISCES peuvent a présent permettre d'étudier

la Méditerranée dans un contexte non redfiel-
dien. Les résultats préliminaires indiquent que
la productivité des groupes phytoplanctoniques
différe lorsque 'on prend en compte des ratios
/N/P intra-cellulaires variables.

Université Paris-Saclay
Espace Technologique / Immeuble Discovery
Route de I'Orme aux Merisiers RD 128 / 91190 Saint-Aubin, France
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Abstract Observations and experiments
showed that aerosol deposition can increase the
amount of bioavailable nutrients and favor bio-
logical production of the Mediterranean Sea. In
this context, the present study yields for the
first time a quantification of the effects of
aerosol deposition from various sources thanks
to the coupled physical-biogeochemical model
NEMOMEDI12/PISCES.

This study consists in modeling and analyzing
the effects on the Mediterranean biogeochem-
istry of atmospheric deposition of nitrogen and
phosphate from various natural and anthro-
pogenic sources. For this purpose, regional and
global atmospheric models representing aerosol
deposition were evaluated and selected. The
NEMOMEDI12/PISCES model was modified
to take into account these new nutrient sources.
The analysis of the simulations showed that at-
mospheric deposition accounts for approxi-
mately 10 % of total external nitrate supply and
5 to 30 % of phosphate supply on average over
the entire basin. Aerosol deposition can also in-
crease biological production up to 50 % thanks
to the lowering of nutrient limitations. The
maximal fertilizing effects are observed during
the stratied period which, in the Mediterranean
region, is summer.

The effects of climate change may be particu-
larly important in sensitive regions such as the
Mediterranean. Therefore, the evolutions of
basin scale biogeochemistry were evaluated un-
der a climate change scenario. The
NEMOMEDS/PISCES model was used with
physical and biogeochemical forcings for the
IPCC A2 climate change scenario. This study
shows a reduction in basin scale surface pro-
ductivity by approximately 10 % triggered by
warming and stratification. Nutrient limitations
are modified and the Mediterranean Sea sensi-
bility to atmospheric deposition changes.

The results of this thesis underline the impor-
tance of atmosphere as a nutrient source, in
particular for nitrogen and phosphate. Deposi-
tion effects vary according to the season and
the location. They are more important during
the stratied period, when surface water is nutri-
ent limited. Also, any change in biological pro-
ductivity is quickly transfered along the biolog-
ical chain.

To refine the results, the atmospheric models
could be improved and more knowledge on de-
position fluxes and physical and chemical
transformations of aerosols before and after de-
position would be necessary. Moreover, more
precise scenarios concerning climate change ef-
fects would be necessary in order to study the
future evolutions of biogeochemical conditions
in the Mediterranean. Finally, the recent devel-
opments on the PISCES model make new stud-
ies possible in a non redfieldian context. Pre-
liminary results indicate that the productivity of
the different phytoplanktonic groups varies
with intracellular C/N/P ratios.

Université Paris-Saclay
Espace Technologique / Immeuble Discovery
Route de I'Orme aux Merisiers RD 128 / 91190 Saint-Aubin, France
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A mon papy, il serait tellement fier...

'Ce que nous savons nous éléve, ce que nous ignorons nous réveéle.”
C. De Troyes

“ Comment, recevant ['eau d'une quantité énorme de fleuves, la
Mediterranée ne déborde pas ?
- Le Providence a prévu cette catastrophe et a mis des éponges dans

la mer.”
Alphonse Allais
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Chapitre 1

Introduction générale

L’objectif de cette étude est d’examiner les effets du dépot d’aérosols sur les cycles biogéochimiques
de la mer Méditerranée.

La mer Méditerranée est une mer semi-fermée qui s’étend sur une surface de 2,5 millions de km? et
qui représente moins de 1 % du volume de 'océan global. Pourtant, la Mare Nostrum renferme environ
9 % de la biodiversité marine mondiale. Malgré cette richesse spécifique exceptionnelle, la Méditerranée
est 'une des mers les plus pauvres en nutriments du monde (Sverdrup et al., 1942). Cette région a la
particularité d’étre extrémement oligotrophe (c’est—a—dire qu’elle contient peu de nutriments disponibles
et supporte une croissance biologique faible). Parce que la Méditerranée est un bassin semi—fermé, elle est
sensible aux apports externes de nutriments. En effet, sa position géographique particuliére, au carrefour
de trois continents et a proximité de centres urbains tres denses et du plus grand désert du monde, la
rend potentiellement sensible aux apports externes, par les rivieres et par dép6t atmosphérique. De plus,
le bassin méditerranéen est particulierement sensible aux changements climatiques. Il est ce qu’on appelle
un "point chaud" ("hot—spot" en anglais) du changement climatique (Giorgi, 2006). Les changements les
plus probables dans la région méditerranéenne sont une diminution des pluies et une augmentation de la
température. Ces changements climatiques pourraient entrainer entre autres une évolution des apports
atmosphériques a la Méditerranée et en particulier des apports d’aérosols. Toutefois, les effets du dépot
atmosphérique sur les cycles biogéochimiques marins sont encore peu connus. Il est donc important pour
caractériser ces dépots et leurs conséquences d’améliorer leur représentation dans les modeles de biogéo-
chimie marine. Une représentation correcte des dépots et de leurs effets biogéochimiques dans ces modeles
est nécessaire pour étudier les évolutions passées, présentes et futures des cycles biogéochimiques marins
en mer Méditerranée.

Au moment de cette these, il existe peu d’études expérimentales sur les effets du dépot d’aérosols sur la
biogéochimie marine, bien que des flux importants de dépot d’aérosols aient été mesurés en Méditerranée
(Loye-Pilot et al., 1986; Guerzoni and Chester, 1996). Les expériences menées en laboratoire par exemple
par Bonnet et al. (2005), Herut et al. (2005) et Pulido-Villena et al. (2008) montrent des effets fertilisants
des poussieres sahariennes sur les bactéries et le phytoplancton. Ces résultats ont conduit Guieu et al.
(2010a) a mener des expériences en mésocosmes (Figure 1.1) dans la réserve marine de Scandola en Corse
(France, mer de Ligure). Ces auteurs ont étudié les effets du dépdt d’aérosols sur plusieurs parametres
biogéochimiques. Ces expériences ont porté en particulier sur le dépot de poussieres en provenance du Sa-
hara qui est une des sources principales d’aérosols pour la Méditerranée. Cette étude a permis d’observer
qu’apres ajout de poussieres sahariennes, la productivité phytoplanctonique a augmenté significativement
quelques heures apres le dépot. Cette augmentation s’est prolongée durant plusieurs jours. Par ailleurs,
tous les compartiments planctoniques semblent avoir été impactés par le dépot. En particulier, la pro-
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duction bactérienne a fortement augmenté et de nombreux effets d’agrégation ont entrainé une forte
augmentation de la vitesse de sédimentation des particules (Wagener et al., 2010). De plus, cette étude
expérimentale a permis de mettre en évidence la diversité et la complexité des effets du dépdt d’aérosols
sur la biogéochimie de la Méditerranée.
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FIGURE 1.1 — Présentation des mésocosmes mis en place durant le projet DUNE. Figure tirée de Guieu
et al. (2014b).

Toutefois, les effets du dépdt atmosphérique sur la production biologique sont représentés de maniere
simplifiée dans les modeles de biogéochimie marine. Des expériences de modélisation a 1’échelle de 1'océan
global ont montré que les modeles constituent un outil pour étudier les effets du dépot atmosphérique sur
les cycles biogéochimiques marins. Guieu et al. (2014a) ont utilisé le modele couplé physique—biogéochimie
NEMO/PISCES (Aumont et al., 2015) afin d’étudier les effets du dépdt d’aérosols (en particulier d’azote
et de poussiéres désertiques) sur la biogéochimie de 'océan global. Les simulations ont montré que la prise
en compte du dépot atmosphérique dans ce modele de biogéochimie conduit a une augmentation de la
concentration de chlorophylle de 36 % en moyenne dans 1’ensemble des zones oligotrophes de 'océan. De
plus, cette premiére étude a 1’échelle globale a permis de montrer qu’il est possible de reproduire certains
des effets biogéochimiques du dépdt d’aérosols avec le modele NEMO/PISCES. Toutefois, ce modéle ne
représente que tres simplement la chaine trophique et le devenir des particules dans la colonne d’eau.
C’est pourquoi une réponse plus faible de la production bactérienne a été observée dans le modele par
rapport aux observations expérimentales. De plus, la configuration globale basse résolution de ce modele
(2°, soit environ 200 km) ne permet pas d’étudier avec précision la réponse spécifique de la Méditerranée



17

qui est pourtant une région particulierement sensible au dépot atmosphérique.

Bien que le flux d’aérosols déposé en Méditerranée soit estimé a plusieurs centaines de milliers de tonnes
par an (Guerzoni and Chester, 1996), il n’existe pas d’étude de modélisation des effets de ce dépdt a
I’échelle de ’ensemble du bassin. De plus, s’il existe plusieurs modeles régionaux de la biogéochimie du
bassin (Baklouti et al., 2006a; Palmieri, 2014), aucun de ces modéles ne prend en compte ’atmosphere
comme source de nutriments.

C’est ce qui justifie cette étude qui s’inscrit dans le cadre du projet international MISTRALS. Le pro-
gramme MISTRALS (Mediterranean Integrated STudies at Regional And Local Scales) est un projet
international et interdisciplinaire de recherche coordonné par 'INSU dédié a "la compréhension du fonc-
tionnement environnemental du bassin méditerranéen sous la pression du changement global pour en
prédire Uévolution future" (http://www.mistrals-home.org/). Il s’articule autour de 8 projets coordon-
nés, chacun dédié a un volet spécifique de la Méditerranée. Parmi ces projets, ChArMEx est dédié a
I’étude de I’atmosphere, sa composition et son évolution face aux changements climatiques. Le projet
MerMEx vise a étudier les cycles biogéochimiques de la Méditerranée et ses évolutions. Chacun de ces
projets associe I'acquisition et 'analyse de données avec la modélisation a 1’échelle régionale et a 1’échelle
de 'ensemble du bassin afin de pouvoir comprendre les influences climatiques sur le fonctionnement de
la Méditerranée dans son ensemble. Un des enjeux de ces projets est de comprendre I'impact des apports
atmosphériques sur la biogéochimie de la mer Méditerranée. L’étude présente consiste a modéliser les
effets du dépot de différents aérosols sur la biogéochimie de la Méditerranée dans les conditions présentes
et futures avec un modele régional haute résolution. Il existe au moment de cette thése un nombre limité
de données sur le dépot d’aérosols en Méditerranée. De plus, les résultats de la modélisation du dépot
atmosphérique sur le bassin sont récents (Nabat et al., 2012), ce qui ne permet de prendre en compte
qu’un nombre de sources limité. C’est pourquoi les premieres modifications d’un modele biogéochimique
de la Méditerranée permettront de simuler les effets du dépot de nutriments issus d’un nombre réduit de
sources atmosphériques, bien qu'’il existe de nombreuses sources naturelles et anthropiques de nutriments
qui peuvent étre apportées par I’atmospheére vers la Méditerranée.

La question qui motive ce travail est I’étude des effets du dépot d’aérosols sur la biogéochimie de 1’en-
semble de la Méditerranée. C’est pour cela que notre étude se place a l'interface des projets ChArMEx
et MerMex. Nous utilisons au cours de ce travail des données, des modeles et des expertises de ces 2
communautés pour comprendre au mieux les conséquences du dépot d’aérosols sur la biogéochimie de la
Méditerranée.

La démarche a consisté dans un premier temps a adapter le modele couplé dynamique et biogéochi-
mique de la Méditerranée NEMOMED12/PISCES pour 1’étude des effets du dépot atmosphérique. Pour
cela nous avons sélectionné les données de dépot atmosphérique qui correspondent aux contraintes de
durée et de résolution temporelle de nos simulations. En effet, nous souhaitons inclure le cycle saisonnier
du dépdt de poussieres désertiques et d’azote pour la premiére fois comme source de nutriments dans le
modele NEMOMED12/PISCES sur une longue période de temps (plusieurs dizaines d’années). Pour cela,
nous avons comparé le dépot de poussieres représenté par deux modeles atmosphériques régionaux haute
résolution sachant qu’il existe peu de mesures du flux de poussieres déposé sur le bassin méditerranéen.
Nous avons sélectionné celui de ces modeles qui représente la plus longue période de temps. Nous avons
également sélectionné le seul modele de dépdt d’azote anthropique a notre disposition qui représente le
cycle saisonnier du dépot de plusieurs espéeces azotées. Puis, nous avons ajusté les parametres du modele
NEMOMED12/PISCES afin de prendre en compte ces nouveaux dépots atmosphériques comme sources
de nutriments. Pour cela, nous avons modifié les parameétres de composition et de solubilité des nutri-
ments apportés par les poussiéres par rapport a la version standard du modeéle, afin qu’ils représentent
de maniere plus réaliste les propriétés chimiques des poussiéres désertiques déposées en Méditerranée.
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Nous avons également ajouté dans le modele NEMOMED12/PISCES 'ammonium atmosphérique (NHy)
comme source de nutriments. Enfin, nous avons simulé la biogéochimie de la Méditerranée sur une période
de 30 ans. Nous avons ajusté pour cela la version 3.6 du modéle NEMOMED12/PISCES pour ’étude de
la Méditerranée.

Dans un second temps, nous avons analysé les simulations précédentes afin de quantifier les effets du
dépdt atmosphérique d’azote anthropique et de phosphate naturel sur la biogéochimie de la Méditerra-
née. Pour cela, nous avons calculé des bilans afin de quantifier la contribution de I’atmospheére dans les
bilans de nutriments a ’échelle du bassin. Nous avons également calculé des différences entre les différentes
simulations de traceurs biologiques afin de quantifier les effets biogéochimiques du dépdt atmosphérique
spécifiques & la Méditerranée. Ce travail a fait 'objet d'une publication (Richon et al., 2017b)!. Nous
avons également calculé les limitations en nutriments dans les différentes simulations afin de vérifier si
le dép6t atmosphérique de nutriments a un effet sur ces limitations. Enfin, nous avons étudié les effets a
court terme du dépo6t atmosphérique. Pour cela, nous avons observé I’évolution journaliére des concen-
trations des traceurs biologiques en surface dans les différentes simulations.

Dans un troisieme temps nous avons poursuivi le développement du modeéle en incluant la représen-
tation de nouvelles sources naturelles et anthropiques de phosphate atmosphérique dans le modele NE-
MOMED12/PISCES. Nous avons effectué de nouvelles simulations pour quantifier et comparer les effets
du dépdt de phosphate issu de différentes sources (poussieres désertiques et combustion), calculé par un
méme modele atmosphérique (LMDz), sur la biogéochimie de différentes régions du bassin méditerranéen.
Ce travail a fait ’objet d’une publication soumise (Richon et al., 2017a). Puis nous avons analysé les effets
du dépo6t de phosphate atmosphérique sur la structure de la chaine trophique (abondance relative des
différentes classes de plancton) dans différentes régions méditerranéennes.

Dans le chapitre suivant, nous avons étudié la sensibilité d’'une Méditerranée future plus stratifiée et
plus chaude aux dépo6ts atmosphériques, par la mise en place d’une simulation de ’évolution des condi-
tions biogéochimiques du bassin selon un scénario de changement climatique (A2) avec le modeéle couplé
NEMOMEDS/PISCES. Cela nous a permis d’étudier les évolutions des conditions physiques et de la
biogéochimie de I’ensemble de la Méditerranée au cours du 21eme siecle. Ce travail a fait I’objet d’une
publication en préparation pour Biogeosciences. En ’absence de scénarios du dépot atmopshérique, nous
avons ensuite utilisé les champs de dépét mensuel d’azote anthropique et naturel et de phosphate na-
turel comme sources de nutriments pour le modele afin de déterminer leurs effets dans ces conditions
biogéochimiques changeantes. Pour cela, nous avons comparé les effets du dépot atmosphérique sur les
concentrations de nutriments et sur les traceurs biologiques au début et a la fin du siecle.

L’ensemble des travaux réalisés au cours de cette these est effectué avec des modeles dont le comporte-
ment biogéochimique suit ’hypothese de Redfield. Cette méthode permet de simplifier la formulation et
I'utilisation des modeles biogéochimiques. Dans une derniére partie, nous évoquerons les développements
du modéle NEMOMED12/PISCES entamés durant cette theése afin de simuler les cycles biogéochimiques
de la Méditerranée dans un contexte non redfieldien, et présenterons quelques résultats préliminaires.

1. Les références bibliographiques sont ordonnées par ordre alphabétique des auteurs



Chapitre 2

Etat de ’art

2.1 Présentation générale de la Méditerranée

La Méditerranée, (du latin mediterraneus : "la mer au milieu des terres") est une mer semi-fermée
bordée par 21 pays qui ne représente que 0,7 % de la surface de ’océan global et 0,25 % de son volume. La
surface recouverte par la Méditerranée est d’environ 2,5 millions de km? et sa profondeur moyenne est de
1500 m. On y observe une grande diversité de processus physico—chimiques liés a la circulation de I'eau.
Le bassin méditerranéen est également un point chaud de biodiversité. On estime que la Méditerranée
abrite 9 % de la biodiversité marine mondiale et que 20 & 30 % des espéces animales comme végétales
rencontrées dans cette mer sont endémiques (c’est—a—dire qu’on ne les trouve nulle part ailleurs sur Terre).
L’ensemble de la région méditerranéenne constitue la premiere destination touristique au monde. Parce
que ’ensemble du bassin connait une forte pression démographique, la Mare Nostrum est a la fois la mer
la plus étudiée et la plus menacée au monde.

La Méditerranée est bordée par 3 continents dont la géographie, le climat et la démographie different.
Elle est reliée a 'océan Atlantique par le Détroit de Gibraltar et a la mer Noire par le Détroit des Dar-
danelles. Les deux bassins principaux (Est et Ouest) sont séparés par le Détroit de Sicile. Chacun des
bassins principaux est découpé en différents sous—bassins représentés sur la Figure 2.1. La Méditerra-
née est bordée par de nombreuses chaines de montagnes qui constituent a la fois d’importantes sources
d’eau douce grace au ruissellement, mais qui ont également pour effet de canaliser les vents autour de la
Méditerranée comme le Mistral, la Tramontane, les Etésiens ou le Sirocco qui sont des vents forts et ré-
guliers responsables de la circulation des masses d’eau cotiéres dans différentes régions de la Méditerranée.

Les mesures indiquent une augmentation de la température des eaux de fond du bassin Ouest d’en-
viron 0,12°C entre 1959 et 1989 (Béthoux et al., 1990), mais cette augmentation se propage également
en profondeur. Ainsi, I’ensemble des especes de la Méditerranée est susceptible de subir les effets néfastes
du changement climatique (Lejeusne et al., 2010).

De plus, la Méditerranée est bordée par des pays tres industrialisés au Nord et par les pays en pleine ex-
pansion urbaine au Sud et a I’'Est dont les activités constituent de potentielles menaces sur la géographie
et la biogéochimie du bassin via des modifications des traits de cotes et des courants locaux ainsi que par
le rejet de déchets dans la mer.

Par ailleurs, la Méditerranée a un impact sur le climat mondial car c¢’est une source d’eau pour l'at-
mosphere par 1’évaporation intense du bassin. La Méditerranée peut également avoir des effets sur la
circulation océanique globale car c’est une source d’eau dense importante pour l'océan Atlantique (So-
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mot et al., 2006).

-Ocean Data View
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FIGURE 2.1 — Carte des différents sous—bassins, passages, embouchures des fleuves principaux et chaines
de montagnes bordant la Méditerranée.

Enfin, la Méditerranée est un bassin d’étude important car malgré sa richesse spécifique et sa biodiversité
exceptionnelle, il s’agit de I'une des régions les plus pauvres en nutriments du monde. Les raisons de cette
faible productivité sont encore aujourd’hui mal caractérisées et les multiples limitations en nutriments
sont le sujet de nombreuses questions scientifiques.

2.2 Description de la circulation des masses d’eau en Méditer-
ranée

2.2.1 Généralités

La circulation de I’eau dans le bassin est régulée par les vents, la température et la salinité des masses
d’eau (on parle de circulation thermohaline). La salinité moyenne de l'océan global est de 35 avec une
variabilité en fonction de la latitude (Sverdrup et al., 1942). La Méditerranée a une situation particuliére
car elle posséde une salinité et une température plus fortes que 'océan global, & cause notamment de la
forte évaporation (Sanchez-Gomez et al., 2011). La température ne descend pas en dessous de 12,5°C et
la salinité est supérieure a 38 dans I’ensemble du bassin et dépasse méme 39 dans le bassin Levantin. En
Méditerranée, c’est la formation des eaux denses qui est a l'origine de la circulation. Les eaux denses se
forment en hiver grace a des échanges d’énergie avec les masses d’air (vents puissants comme le Mistral,
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la Tramontane ou la Bora).

La Méditerranée est un bassin d’évaporation, c’est-a—dire que les pertes nettes d’eau par évaporation
lides aux vents puissants qui favorisent le transfert de chaleur latente, sont supérieures aux apports de
I’Atlantique, des fleuves et des précipitations combinés. Cette perte nette comprise entre 0,6 et 1 metre
d’eau par an (Béthoux, 1979; Béthoux and Gentili, 1994; Sanchez-Gomez et al., 2011) est compensée par
les apports d’eau a Gibraltar. D’aprés Huertas et al. (2009), les eaux entrent en surface avec un débit
moyen de 0,7 & 1,8 Sv (1 Sv = 10° m? s71) et sortent avec un débit en moyenne plus faible (0,6 & 1,6 Sv).
Le flux net moyen est entrant et estimé a 0,4 Sv (Huertas et al., 2012). Le long de leur parcours dans le
bassin méditerranéen, les eaux Atlantiques entrantes se réchauffent et gagnent en salinité, ce qui a pour
effet d’augmenter progressivement leur densité. Les eaux de surface vont ainsi couler dans le bassin Est (a
I'Est du détroit de Sicile) et retraverser la Méditerranée en direction de I’Ouest. Les eaux intermédiaires
et profondes plus denses et froides sortent de la Méditerranée par le détroit de Gibraltar. Le long de
leur parcours, les eaux méditerranéennes se sont enrichies en nutriments. Le temps de résidence des eaux
méditerranéennes est d’environ 80 a 100 ans. Il existe de nombreux articles décrivant en détail la circu-
lation de la Méditerranée (e.g. Millot, 1989; Zavatarielli and Mellor, 1995; Millot and Taupier-Letage,
2005; Lebeaupin Brossier et al., 2011, 2012). Un schéma général de la circulation des eaux est donné par
la Figure 2.2 et un descriptif des principales régions du bassin est donné Figure 2.1.

2.2.2 Les eaux de surface

En surface, les eaux entrantes Atlantiques (AW pour Atlantic Water) longent la cote Nord Africaine.
Une partie des eaux passe le Détroit de Sicile jusqu'aux cOtes israéliennes et syriennes ou elles pour-
suivent leur trajet vers les cotes du Nord du bassin (Figure 2.2A). Apres le Détroit de Sicile, une partie
des eaux de surface se dirige vers le Nord pour circuler ensuite dans le bassin Adriatique. L’autre partie
(majoritaire), poursuit son parcours le long des cdtes Nord Africaines. La partie des eaux de surface qui
ne passe pas le Détroit de Sicile est transportée le long des cotes de I'Ttalie vers le Nord. Ces eaux longent
ensuite les cotes francaises et espagnoles puis bouclent la circulation cyclonique du bassin Ouest. Par
ailleurs, de nombreux tourbillons de surface transportent une partie de ces eaux vers le centre du bassin.
Certains de ces tourbillons ont une durée de vie pouvant atteindre plusieurs mois ou plusieurs années.
Millot (1989) a mis en évidence I’existence de nombreux tourbillons mésoéchelle dans le bassin Ouest. 11
existe par exemple une zone intense de formation de tourbillons de surface dans la région des Baléares.
De plus, de nombreux tourbillons instables se forment en permanence sur le trajet des eaux de surface le
long de la coté algérienne. Des techniques d’analyses d’images thermiques ont permis a Taupier-Letage
(2008a) d’observer également de nombreux tourbillons de surface ayant une durée de vie de 'ordre de
quelques jours le long des cotes libyennes et dans le bassin Tonien.

Une fois arrivées & 'Est du bassin (au niveau des cotes turques), les eaux n’ont plus les mémes caracté-
ristiques que lors de leur entrée dans le bassin. L’évaporation intense et I’augmentation de température
ont rendu ces eaux plus salines et plus denses. Une partie de ces eaux va donc se propager dans le bassin
Levantin et contribuer a la formation des eaux intermédiaires.

2.2.3 Les eaux intermédiaires

Les eaux formées lors de la plongée des eaux de surface dans le bassin Levantin constituent une partie
importante des masses d’eau méditerranéennes : les eaux Levantines intermédiaires (ci—aprés nommées
LIW). Ces eaux sont particulierement chargées en nutriments et constituent la majorité des eaux inter-
médiaires sur l’ensemble du bassin. Elles ont également la particularité d’étre les eaux les plus salées
du bassin. La majorité des eaux rencontrées dans le bassin Est entre 50 et 600 metres de profondeur
est d’origine Levantine. Le schéma général de Millot and Taupier-Letage (2005) (Figure 2.2) indique
que les eaux intermédiaires sont formées au large de la Turquie, elles circulent le long des cotes Sud
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FIGURE 2.2 — Schéma de circulation des eaux de surface (haut), intermédiaires (milieu) et profondes
(bas). Extrait de Millot and Taupier-Letage (2005).

de la mer Egée et de la mer Adriatique. La LIW constitue le lien entre les eaux du bassin Est et du
bassin Ouest. A la sortie du Détroit de Sicile, les eaux intermédiaires longent les cotes italiennes vers le
Nord. Une partie des eaux longe ensuite les cotes francaises et espagnoles pour ressortir au Détroit de
Gibraltar tandis qu'une autre partie contourne la Sardaigne et la Corse par le Sud avant de rejoindre
les cotes de la mer de Ligure. Une récente étude de Pinardi et al. (2015) a montré qu’a cette circulation
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générale s’ajoutent de nombreux courants, en majorité cycloniques, entre 200 et 300 metres de profondeur.

Lorsqu’elles passent la mer Egée, les eaux de la LIW communiquent avec d’autres eaux intermédiaires no-
tamment d’origine crétoise et participent ensuite a la formation d’eau profonde en Adriatique. A 1’Ouest
du Détroit de Sicile, la LIW se trouve dans ’ensemble du bassin entre 200 et 600 metres de profondeur.
Elle effectue un trajet cyclonique le long du bassin Tyrrhénien et Liguro—Provencal. Une partie ressort par
le Détroit de Gibraltar, elle est alors appelée MOW (Mediterranean Outflowing Water). L’autre partie qui
ne passe pas le Détroit de Gibraltar continue son trajet cyclonique dans le bassin le long des cotes Nord
africaines. En hiver, la LIW peut aussi participer a la formation des eaux profondes du bassin Ouest.

2.2.4 Les eaux de fond

Il existe 3 zones principales de formation d’eau profonde en Méditerranée : la mer Adriatique, la mer
Egée et le Golfe du Lion. Ce sont les conditions climatiques hivernales et en particulier un vent froid et
intense (Bora) venu du Nord qui créent les conditions & la formation d’eaux profondes en Adriatique.
L’Adriatique constitue la source majeure d’eau profonde dans 'Est de la Méditerranée. Le mélange de
cette eau froide avec la LIW saline crée des eaux encore plus denses qui coulent jusqu’au fond du bassin
Est (EMDW pour Eastern Mediterranean Deep Water). Il existe 2 zones principales de formation d’eau
profonde dans le bassin Est : ’Adriatique qui forme ’AdDW (Adriatic Deep Water) et la mer Egée qui
forme la CDW (Cretan Deep Water) qui se déverse dans le bassin Ionien via le passage de Créte. Les
eaux de fond du bassin Ouest sont formées également en hiver en majorité au niveau du Golfe du Lion.
Cette zone de convection entraine les eaux de ’ensemble de la colonne d’eau vers le fond pour former
les eaux profondes du bassin Ouest (WMDW pour Western Mediterranean Deep Water). Il existe un
mélange entre les eaux intermédiaires (LIW) et les eaux de fond dans le bassin Ouest. Les eaux profondes
des 2 parties du bassin ne communiquent pas car le Détroit de Sicile est trop peu profond (400 meétres).
Néanmoins ces eaux sont remontées tous les ans dans les couches intermédiaires lors de la formation
hivernale des nouvelles eaux profondes et constituent un apport important de nutriments pour la surface.

2.2.5 Les événements transitoires affectant la circulation

A cette circulation générale s’ajoutent de multiples événements transitoires de plus ou moins longue
durée et affectant la circulation a grande échelle.

Depuis les 20 derniéres années, un phénomene transitoire de changement de la zone d’origine des eaux
profondes a été tres étudié. Les eaux profondes a I’Est du bassin sont communément formées par 'arrivée
massive d’eau dense en provenance du sous—bassin Adriatique. Roether et al. (1996) ont décrit pour la
premiere fois un changement transitoire de l'origine des eaux profondes en Méditerranée appelé EMT ou
Eastern Mediteranean Transient. Au début des années 1990, les eaux profondes se sont formées dans le
bassin égéen. Les causes de ce changement d’origine des eaux profondes ont été I'objet de nombreuses
études (e.g. Lascaratos et al., 1999; Theocharis et al., 1999; Nittis et al., 2003; Velaoras and Lascaratos,
2010; Roether et al., 2014). Parmi les hypotheses les plus citées, des hivers particulierement froids et secs
associés a des forts vents auraient entrainé de fortes anomalies de température et de salinité. Les eaux
particulierement denses ainsi formées ont remplacé temporairement les eaux Adriatiques dans les couches
profondes du bassin.

Un autre phénomeéne transitoire affectant la circulation du bassin est a été identifié plus récemment.
L’inversion périodique du gyre Nord ionien (NIG pour North Ionian Gyre), qui passe d'une circulation
anti—cyclonique a cyclonique, a des conséquences sur la circulation de la mer Adriatique. En effet les eaux
qui alimentent le Sud de I’Adriatique proviennent soit du bassin Levantin soit du bassin Ouest en fonc-
tion du sens de rotation du NIG. Les conséquences physiques et biologiques de cette inversion périodique
appellée BiOS (Bimodal Oscillating System) sont discutées dans Civitarese et al. (2010).
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Un événement exceptionnel affectant la convection dans le Golfe du Lion a été observé en 2005. Cet évé-
nement nommé Western Mediterranean Transition (WMT) est caractérisé par une extension de la zone
de convection du Golfe du Lion vers le Sud dans une zone qui s’étend jusqu’aux Baléares (Lépez-Jurado
et al., 2005; Schroeder et al., 2008). Cet événement est caractérisé par la formation d’eaux profondes plus
chaudes et plus salées que les années précédentes (Schroeder et al., 2008). Lopez-Jurado et al. (2005)
proposent 2 hypotheses pour expliquer ce phénomene. La premiére est que I’hiver 2005 ft I'un des plus
froids observés depuis 40 ans. Cette anomalie de température aurait créé de fortes pertes de chaleur et
de flottabilité des couches de surface. La seconde hypothése concerne les eaux présentes dans la région
du Golfe du Lion cette année qui auraient eu des caractéristiques différentes en partie liées a ’advection
d’eau affectée par 'EMT en provenance du bassin Est.

Des changements de circulation sur de plus longues échelles de temps ont été rapportés en Méditerranée.
Ces changements peuvent entrainer des modifications importantes du fonctionnement biogéochimique du
bassin. Des événements appelés sapropeéles sont régulierement observés en Méditerranée. Ils sont carac-
térisés par un manque d’oxygene (phénomene appelé anoxie) dans les eaux profondes. Ceci empéche la
dégradation de la matiére organique en profondeur et crée des couches sédimentaires caractéristiques
riches en matiere organique (Rohling, 1994). Ces phénomeénes sont observés environ tous les 20 000 ans.
Leur origine serait liée a I'intensité de la mousson asiatique qui entraine des flux d’eau douce plus intenses
sur le bassin méditerranéen (Rossignol-Strick et al., 1982). Récemment, Vadsaria et al. (2017) ont testé
avec le modele couplé LMDz-NEMOMEDS l'influence d'une augmentation du débit du Nil sur la forma-
tion du dernier sapropele (S1), il y a environ 10 000 ans. Les résultats montrent que les modifications
de la convection profonde suite & une augmentation du débit d’eau douce du Nil créent des conditions
favorables a la formation de sapropeéles.

2.3 Principales caractéristiques biogéochimiques de la Méditer-
ranée

2.3.1 La Méditerranée : Mer oligotrophe

La Méditerranée est une mer oligotrophe, pauvre a la fois en nutriments et en chlorophylle, c’est ce que
I'on appelle une zone « Low—Nutrients, Low—Chlorophyll » (LNLC) . D’aprés Longhurst et al. (1995), une
région est oligotrophe lorsque sa production primaire (production de carbone par les microorganismes
réalisant la photosyntheése) ne dépasse pas 0,3 & 0,4 gC m~2 jour—!. Ces zones couvriraient 60 % de
la surface des océans. Les estimations de Uitz et al. (2012) & partir de données satellites confirment le
caracteére oligotrophe de la Méditerranée (0,19 gC m~—2 jour~! en moyenne).

On observe cependant de forts gradients de productivité en mer Méditerranée. La Figure 2.3 montre une
estimation a partir de données satellitaires de la concentration moyenne de chlorophylle de surface pour
la période 1997-2012. Il apparait que les zones productives de la Méditerranée sont tres peu étendues. Le
bassin d’Alboran a une productivité moyenne de 0,25 gC m~2 jour ' qui se traduit par une concentration
élevée de chlorophylle, tandis que le bassin Est est qualifié d’ultraoligotrophe car sa productivité moyenne
est calculée & 0,16 gC m~2 jour~! (Uitz et al., 2012). Dans le reste du bassin, seuls le Golfe du Lion et
les embouchures de fleuves connaissent une productivité moyenne élevée (dépassant les 0,5 mg Chl m=3).

Méme si la Méditerranée est peu productive tout au long de ’année, elle connait des variations sai-
sonnieres de productivité que I’on retrouve dans pratiquement toutes les régions du globe. La Figure 2.4
montre les estimations satellites mensuelles de la chlorophylle de surface en Méditerranée. L’hiver est ca-
ractérisé par la présence de vents forts qui entrainent des mélanges verticaux (Lebeaupin Brossier et al.,
2011). Les nutriments contenus dans les couches profondes sont ramenés en surface mais la disponibilité
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F1GURE 2.3 — Carte de la concentration moyenne de chlorophylle dans les 10 premiers métres. Synthese
d’observations satellite MyOcean Product, moyenne 1997-2012 (http://marine.copernicus.eu).
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FIGURE 2.4 — Cartes de la concentration moyenne mensuelle de chlorophylle de surface de 'année 1999.
Estimations & partir des données SeaWIFS. Figure issue de Bosc et al. (2004).
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de la lumieére limite la productivité primaire. Au printemps, la présence de nutriments biodisponibles a
la surface associée aux conditions de température et de luminosité favorables permettent le déroulement
d’un phénomeéne appelé floraison printaniére (Spring bloom en anglais). Ce terme désigne 'augmentation
rapide de la concentration de phytoplancton observée au printemps dans les zones de hautes et moyennes
latitudes. En Méditerranée, la période la plus productive se situe entre mars et mai (Bosc et al., 2004;
d’Ortenzio and Ribera d’Alcala, 2009). Durant 1’été, la chaleur de I'atmosphére provoque un échauffe-
ment de la couche de surface (D’Ortenzio et al., 2005). La différence de densité induite est telle que les
échanges verticaux sont quasiment inexistants tout au long de I’été. Cette période est la moins productive
de la Méditerranée. Elle est appelée "période d’oligotrophie" et a lieu entre juin et octobre. La couche
de mélange est réduite et les nutriments en surface sont épuisés. Durant cette période, la disponibilité
du phosphate limite la production des bactéries et du phytoplancton dans la majeure partie du bassin
(Ridame, 2001; Krom et al., 2010).

Les observations de la campagne BOUM (Moutin et al., 2012) ont permis de mettre en évidence la
présence d’un maximum de productivité en sub-surface caractéristique de la Méditerranée appelé DCM
ou Deep Chlorophyl Mazimum. Ce maximum de productivité situé a une centaine de meétres de profondeur
en moyenne a été observé par Berland et al. (1987) mais est resté jusqu’a présent peu étudié. Néanmoins,
la présence d’une forte production biologique au niveau de la limite inférieure de la couche euphotique
relativise I'image de désert marin de la Méditerranée. Toutefois, les couches profondes ne sont pas visibles
pour les satellites et les études du DCM sont encore aujourd’hui rares.

D’apres Crispi et al. (2001) Pexport de matiére en profondeur ainsi que le sens de circulation général
dans le sens inverse des aiguilles d’une montre de la Méditerranée sont responsables du maintien de
I’oligotrophie du bassin. En effet, les organismes du bassin Ouest recoivent des nutriments en surface en
provenance de I’Atlantique. La consommation de ces nutriments entraine un appauvrissement des eaux
de surface et un enrichissement relatif des eaux de fond (par reminéralisation). Les eaux de surface qui
entrent dans le bassin Est par le Détroit de Sicile sont donc déja pauvres et I'accumulation de nutriments
dans les couches intermédiaires et profondes continue donc de s’accentuer le long du trajet des eaux
méditerranéennes. Les différences de productivité observées entre le bassin Ouest et le bassin Est sont
également dues aux différences de décharges de nutriments. Le bassin Ouest recoit plus de nutriments en
provenance du Détroit de Gibraltar et des rivieres que le bassin Est.

2.3.2 Description du rapport N/P particulier en Méditerranée

Les eaux profondes de ’océan global ont une caractéristique commune : le rapport entre les concentra-
tions des principaux nutriments (C/N/P/Si) est remarquablement constant (Redfield, 1934). Le rapport
moyen de C/N/P est de 106/16/1 pour 'océan global, il est appelé rapport de Redfield. Cette valeur est
retrouvée en profondeur dans la majorité des zones océaniques. Elle est le résultat de la consommation
et du recyclage des nutriments par la biologie dans la colonne d’eau ainsi que de la reminéralisation en
profondeur. L’hypothese de Redfield est que le plancton utilise les nutriments dans ces proportions pour
croitre.

En Méditerranée, le rapport N/P difféere du rapport de Redfield. Au lieu de 16, il est en moyenne égal
a 24 sur lensemble du bassin et jusqu'a 29 dans I'Est du bassin (Berland et al., 1980; Béthoux et al.,
1992; Kress and Herut, 2001; Krom et al., 2005). Cependant, Pujo-Pay et al. (2011) ont montré grace aux
données récoltées sur le transect Est-Ouest de la campagne BOUM (Moutin et al., 2012) que le rapport
N/P pouvait varier en fonction de la méthode de calcul. En effet, avec la méthode de Redfield (1934)
qui consiste a calculer le rapport entre les concentrations molaires d’azote et de phosphore, on retrouve
une valeur différente du rapport N/P (27,7). En revanche en calculant la pente de la droite de régression
entre les concentrations de N et P (sur la verticale et sur le transect de la croisiere BOUM), Pujo-Pay
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et al. (2011) retrouvent un rapport N/P moyen de 17,7 dans les eaux profondes méditerranéennes, ce qui
est treés proche du rapport de Redfield.

11 existe différentes hypotheses sur les causes du fort rapport N/P en Méditerranée. La premiere, dé-
fendue par Béthoux and Copin-Montégut (1986) et Béthoux et al. (1998), affirme que le rapport N/P
de la Méditerranée provient du fort exces d’azote dans le bassin sous l'effet de la fixation importante
de No par les organismes diazotrophes (Rahav et al., 2013). La seconde hypothése défendue par Krom
et al. (1991) et Krom et al. (2010) affirme que ce sont les sources externes de nutriments qui créent
le déséquilibre en N et P. En effet, les sources externes de nutriments ont toutes un rapport N/P tres
supérieur au rapport de Redfield. Le rapport N/P supposé des sources externes de nutriments pour la
Méditerranée est présenté sur la Figure 2.5 extraite de Durrieu de Madron et al. (2011).
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FIGURE 2.5 — Carte des différentes sources de nutriments en Méditerranée et leur rapport N/P moyen.
Figure tirée de Durrieu de Madron et al. (2011).

Quelles que soient les causes de ce déséquilibre, le fort rapport N/P de la Méditerranée a des consé-
quences sur la biogéochimie du bassin. La présence d’azote en fort exces créé un manque relatif d’autres
nutriments. En particulier, de nombreuses études montrent que la plupart des zones de la Méditerranée
sont limitées en phosphate (e.g. Berland et al., 1980; Diaz et al., 2001; Moutin and Raimbault, 2002;
Tanaka et al., 2011). Des études montrent que les bactéries hétérotrophes sont limitées en phosphate
principalement durant la période estivale tandis que le phytoplancton peut étre colimité par N et P.
Enfin, de rares études montrent une limitation par N. Charles et al. (2005) observent un rapport N/P
inférieur & 10 (descendant jusqu’a 5) en fin d’été dans le Golfe du Lion suite a de fortes décharges d’eau
douce en provenance des fleuves. De plus, la seule forme biodisponible du phosphore est le phosphate
dissout (POy4). Contrairement & l’azote dont la forme gazeuse (N3) peut étre consommée par des bactéries
appelées diazotrophes. Une des conséquences de cette limitation en phosphate dans le bassin est une forte
compétition interspécifique pour le nutriment le plus limitant. Dans ces cas, on observe une domination
de la production primaire par les petits organismes : bactéries, picophytoplancton et nanophytoplancton
(Sammartino et al., 2015).
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2.3.3 Description de la productivité planctonique spécifique de la Méditer-
ranée

Uitz et al. (2012) observent que les assemblages planctoniques en Méditerranée sont dominés par des
petits organismes (nano et picophytoplancton). Les plus petits organismes ont un avantage compétitif
dans des conditions de faible disponibilité en nutriments grice & leur rapport surface/volume élevé.
En effet, la croissance du phytoplancton est déterminée par les concentrations en nutriments dans la
cellule ainsi que dans le milieu. La diffusion passive des nutriments a travers la membrane des cellules
phytoplanctoniques donne un avantage aux petits organismes qui, dans des conditions de limitations en
nutriments, absorbent plus rapidement les nutriments grace a leur plus grande surface de contact avec
le milieu (relativement & la taille de I'organisme). Les études de Sammartino et al. (2015) confirment
les observations de Uitz et al. (2012) et montrent que la chlorophylle observée par les satellites est
produite en majorité (> 60 %) par le picophytoplancton (< 2 um). En particulier, le picophytoplancton
est largement dominant dans I’ensemble du bassin en été. En revanche, les observations montrent que les
diatomées (groupe phytoplanctonique regroupant des espéces généralement de large diametre et ayant
la particularité de former des enveloppes de silice) sont dominantes dans les zones de forte productivité.
Sammartino et al. (2015) observent une majorité de diatomées dans le Golfe du Lion, la mer d’Alboran, le
Golfe de Gabes ainsi qu’aux embouchures des fleuves principaux (Pd et Nil). De plus, les observations de
la campagne BOUM (Moutin et al., 2012) ont montré que les diatomées sont majoritaires en sub—surface
au niveau du DCM (vers 100 meétres de profondeur).

2.4 Rappels des principales sources externes de nutriments en
Méditerranée

La majorité des nutriments utilisés pour la croissance biologique du bassin provient du recyclage in-
terne des nutriments qui sont ramenés aux couches supérieures grace a la circulation verticale (phénomene
appelé "upwelling’). Toutefois, une partie importante des bilans de matiére est apportée par des sources
extérieures au bassin.

2.4.1 Les apports Atlantiques

L’unique connexion entre la Méditerranée et ’océan global se situe au niveau du Détroit de Gibraltar.
Cette connexion est la source principale d’eau et de nutriments pour le bassin. Les flux de nutriments
qui entrent par le Détroit de Gibraltar ont un impact sur I’ensemble des concentrations en nutriments du
bassin (Huertas et al., 2012).

Le flux d’eau entrant a Gibraltar est plus important que le flux sortant. Pourtant, la plupart des flux de
nutriments inorganiques ne suivent pas cette tendance. En effet, la Méditerranée est un bassin de reminé-
ralisation : c’est—a—dire qu’il existe un fort flux de matiére organique entrant en surface et un fort flux de
nutriments inorganiques sortant dans la LIW. En conséquence, il existe une perte nette des principaux
nutriments inorganiques vers 1’ Atlantique (flux négatifs) (voir Huertas et al., 2012, et références ci—apres).

Les flux de nutriments échangés au Détroit de Gibraltar sont estimés par multiplication des concen-
trations moyennes relevées dans les eaux de surface et profondes du Détroit par le flux d’eau mesuré.
Les flux d’eau entrant et sortant a Gibraltar varient du simple au double selon les saisons : entre 0,80 et
1,64 Sv pour ’AW, et entre -0,76 et -1,57 Sv pour la MOW, correspondant & un flux net estimé entre -0,04
et -0,07 Sv (Béthoux et al., 1999; Lafuente et al., 2000; Huertas et al., 2009; Jorda et al., 2017). Avec ces
flux varient les estimations des quantités de matiere échangée. Coste et al. (1988) estiment qu’il existe un
déficit en phosphate et nitrate d’environ 10 % entre les eaux sortantes et entrantes et un déficit de pres
de 50 % pour la silice. Toujours d’aprés ces auteurs, ces déficits seraient compensés par les importants
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flux de nutriments apportés par les fleuves. Seul le flux net de carbone organique dissout (DOC pour
Dissolved Organic Carbon) est positif (entrant). Les flux de nutriments mesurés sont résumés dans le
Tableau 2.1.

Nutriment flux net (10° mol an—') Références

POy -4,8 4 -2,5 Gomez et al. (2000); Huertas et al. (2012)
NOj -139 a -48 Gomez et al. (2000); Huertas et al. (2012)
DIC (Carbone Inorganique Dissout) -2083 Huertas et al. (2009)

Si -80 Gomez et al. (2000)

Alcalinité totale -1333 Huertas et al. (2009)

Carbone anthropique 4350 Huertas et al. (2009)

TABLE 2.1 — Estimations des flux nets de nutriments & Gibraltar. Les valeurs données sont les valeurs
minimum et maximum relevées dans ’ensemble des références indiquées. Les valeurs négatives indiquent
un flux net sortant vers I’Atlantique. Les valeurs pour 'alcalinité et le carbone anthropique sont données
en moles de C.

Enfin, les échanges a Gibraltar permettent aussi 'intrusion de plancton en Méditerranée. Reul et al.
(2002) estiment que que plus de 5000 tonnes de carbone de biomasse planctonique sont introduites chaque
jour par les courants entrant & Gibraltar (mesures effectuées en septembre 1997). Ces flux entrants sont
dominés par les bactéries hétérotrophes (bactéries qui consomment de 1’oxygene) et le nanophytolancton.
Le flux sortant estimé est 5 fois plus faible et dominé par des organismes hétérotrophes. Néanmoins, si les
échanges d’espeéces entre différents océans peuvent avoir d’importantes conséquences sur les écosystemes,
les flux de plancton a Gibraltar ne semblent pas jouer un réle important dans la productivité a I’échelle
du bassin et sont tres peu étudiés.

2.4.2 L’apport de nutriments par les fleuves

La Méditerranée est bordée par de nombreux fleuves qui apportent des nutriments aux zones cotieres
(principalement de l'azote, du phosphate et de la silice). Les apports cotiers d’eau et de nutriments sont
fortement impactés par les changements climatiques et les activités anthropiques (Ludwig et al., 2009).

Les flux totaux d’eau douce apportés par ’ensemble des fleuves bordant la Méditerranée sont estimés
grace & des inventaires et des mesures (Korzun and Unesco, 1977) ou des modeles (Fekete et al., 1998;
Ludwig et al., 2009). Les estimations du flux d’eau douce total en provenance des fleuves pour 'ensemble
du bassin se situent entre 400 et 500 10> m® an~!'. Néanmoins, les flux d’eau déversés dans le bassin
méditerranéen varient en fonction de la saison et des activités anthropiques. Par exemple, la construction
du barrage d’Aswan a réduit le débit du Nil & 6 & 15 103 m? an—"', alors que ce fleuve & lui seul est une
source potentielle de plus de 200 103 m? an~! (Sharaf El Din, 1977; Nixon, 2003).

Tout comme les flux d’eau douce, les flux de nutriments varient en fonction de la région, de la sai-
son et des activités anthropiques. Ludwig et al. (2009) estiment que la décharge totale en nitrate dans
le bassin a été multipliée par 5 depuis les années 1960. La décharge totale en phosphate a fortement
augmenté entre 1960 et 1980. Suite a ’utilisation de dérivés phosphatés dans de nombreux produits d’en-
tretien, les eaux usées se sont retrouvées fortement enrichies en phosphate. A partir des années 1980,
de nouvelles réglementations internationales sur la composition des produits ménagers ont contribué a la
forte diminution des concentrations observées, jusqu’a retrouver des concentrations dans les eaux fluviales
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européennes équivalentes a celles des années 1960.

Il est difficile d’établir des estimations des tendances de décharges en nutriments dans le bassin méditer-
ranéen pour le siécle a venir car les concentrations en nutriments dans les rivieres dépendent largement
des activités anthropiques. En revanche des études montrent que les décharges d’eau douce des fleuves
risquent de diminuer suite & la diminution des pluies et la construction de nouveaux barrages. Pascual
et al. (2015) estiment que les débits de certains fleuves pourraient diminuer de moitié selon le scénario
de changement climatique le plus pessimiste.

Enfin, des études récentes montrent que des eaux souterraines peuvent ruisseler directement sur les
marges continentales et sont une source potentielle d’eau douce et de nutriments (Moore and Shaw, 1998;
Holliday et al., 2007; Stieglitz et al., 2008). Néanmoins, nous n’avons trouvé aucune étude concernant le
bassin méditerranéen.

2.4.3 Les apports de nutriments par ’atmosphere

Les flux d’aérosols déposés dans la région méditerranéenne sont importants. Guerzoni et al. (1999)
estiment qu’entre 3 et 50 g m~2 an~! d’aérosol total peuvent étre déposés dans différentes régions du
bassin. Chaque année, la Méditerranée regoit d’importants flux de matiere en provenance de sources natu-
relles comme les déserts du Sahara et du Moyen Orient qui bordent la région ou de sources anthropiques
en provenance des multiples zones industrielles et urbaines qui se sont développées autour du bassin. En
particulier, Guerzoni et al. (1999) estiment que jusqu’a 10® tonnes de poussiére en provenance du Sahara
sont déposées chaque année sur le bassin méditerranéen. La Méditerranée est au carrefour de nombreuses
sources d’aérosols, si bien que des auteurs comme Kogak et al. (2010) estiment que atmospheére est la
source principale de nutriments pour le bassin Levantin. C’est le cas en particulier de régions situées sous
forte influence de dép6t d’aérosols d’origine anthropique. Sur la Figure 2.6, on peut observer 2 panaches
d’aérosols. Celui en provenance du Sud au niveau de 'Egypte est probablement riche en poussiéres sa-
hariennes tandis que celui situé plus au Nord entre la Grece et I'Italie pourrait contenir en majorité des
aérosols d’origine anthropique.
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FIGURE 2.6 — Image satellitaire du 25 aolt 2000 prise par SeaWiFS (source NASA/GSFC et ORBI-
MAGE). On distingue un panache désertique (cercle jaune) sur le bassin central jusqu’aux Pyrénées, des
panaches blancs issus de feux de foréts prés des cotes algériennes et au centre de la Corse (cercle rouge),
et un panache d’aérosols anthropiques au niveau de la vallée du Po, de I’Adriatique et du Sud-Est de la
botte italienne (cercle bleu).

2.5 Apports de nutritifs par les aérosols et leurs conséquences
en mer Méditerranée

La Méditerranée a la particularité d’étre un bassin semi—fermé qui se trouve sous 'influence de plu-
sieurs sources d’aérosols naturels et anthropiques en provenance notamment des zones continentales qui
la bordent. Ces sources délivrent des flux importants de nutriments a la surface et sont susceptibles de
jouer un role important dans les cycles biogéochimiques du bassin. Nous choisissons de présenter ici leurs
principales caractéristiques : leurs sources, leurs dépots, les données existantes et leurs conséquences sur
les cycles biogéochimiques.

2.5.1 Sources d’aérosols dans le bassin méditerranéen

La poussiére désertique est la source la plus importante et la plus persistante d’aérosols au—dessus
des océans et le Sahara contribue a lui seul & environ la moitié des émissions de poussieres atmosphé-
riques dans le monde (Chiapello, 2014). Les premiéres études de modélisation des émissions sahariennes
ont permis de montrer que 1’Afrique est une source potentielle de plus d’un milliard de tonnes de pous-
sieres annuelles pour l'atmosphére (D’Almedia, 1986). Les poussiéres émises peuvent étre transportées
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sur plusieurs milliers de kilometres. Des mesures de Prospero et al. (2010) ont permis par exemple de
montrer que 2 g m~2 de poussiéres en provenance du Sahara sont déposés en moyenne chaque année
en Floride. Une grande partie des poussiéres sahariennes est transportée au—dessus de la Méditerranée
(Moulin et al., 1997b). Les transports de poussiére sur la partie Est du bassin méditerranéen ont lieu en
général au printemps (Moulin et al., 1998) et sont souvent associées & des cyclones dits de Sharav (vents
chauds qui soufflent au Moyen Orient) qui peuvent amener a la Méditerranée des poussiéres du Sahara
mais aussi du Moyen Orient (Dayan et al., 2008). La composition chimique des poussiéres désertiques
reflete la composition moyenne des roches terrestres : le quartz (SiO2) et les oxydes d’aluminiums sont
dominants (Formenti et al., 2008). C’est pourquoi la silice et "aluminium sont considérés comme des tra-
ceurs des aérosols désertiques. La composition minéralogique d’un aérosol peut permettre d’en identifier
la région source (Avila et al., 1997; Goudie, 2006; Formenti et al., 2008). Les aérosols désertiques sont
aussi porteurs de métaux (Dulac et al., 1989) et de phosphore en faible quantité (Bergametti et al., 1992;
Desboeufs et al., 2014).

La Méditerranée se trouve donc sous l'influence des poussieres désertiques en provenance du Sahara
et du Moyen Orient, mais la densité urbaine importante autour du bassin la rend également sensible au
dépot d’aérosols d’origine anthropique. En effet, les émissions liées au trafic routier, aux industries mais
aussi & la combustion de matiére (utilisation de combustibles fossiles, incinération, feux de foréts) riches
en carbone suie (Sciare et al., 2008) rejettent des aérosols de faible diameétre riches en métaux lourds
comme de cadmium ou le plomb (Dulac et al., 1989; Guieu et al., 1997), en phosphore (Migon et al.,
2001) et en azote (Doney et al., 2007). L’agriculture est également responsable de nombreuses émissions
d’azote (Bartnicki and Fagerli, 2008). Le développement de nombreuses mégalopoles autour du bassin
entraine de fréquents problémes de pollution atmosphérique (Kanakidou et al., 2011). Querol et al. (2009)
montrent une plus large charge en aérosols anthropiques dans ’Est que dans ’Ouest du bassin.

Les éruptions volcaniques, notamment de I’Etna peuvent localement déposer des quantités de matiere
(appelée tephra) plus importantes que les tempétes de poussieres. A 1’échelle globale, les émissions vol-
caniques les plus importantes sont les émissions de SOz qui comptent pour 8 & 10 % des 100 Tg de SO,
émises par an en moyenne. En Méditerranée, une étude de Andronico et al. (2008) a permis d’estimer que
plusieurs dizaines de grammes par metres carrés de tephra peuvent étre déposés dans les régions marines
sous le vent suite a une éruption de I’Etna. Néanmoins, il n’existe pas a notre connaissance d’études
concernant la quantification du dépdt de nutriments en provenance des volcans a 1’échelle de I’ensemble
de la Méditerranée. Olgun et al. (2013) ont effectué des expériences d’enrichissement des eaux méditer-
ranéennes avec des cendres de ’Etna. Ces expériences ont montré que les résidus volcaniques apportent
des nutriments biodisponibles (N, P et Fe) qui peuvent déclencher une augmentation de la producti-
vité biologique apres 2 jours. Les effets peuvent étre visibles durant plusieurs semaines apres le dépot. La
mer lonienne et la mer Tyrrhénienne sont principalement touchées par les retombées de cendres de I’Etna.

Par ailleurs, le bassin méditerranéen est bordé par plus de 85 millions d’hectares de foréts. Les cou-
verts végétaux sont une source potentielle d’aérosols naturels composés de pollens et de débris végétaux
(Bricchi et al., 1992; Minero et al., 1998). De plus, la forte densité de foréts associée aux étés secs rendent
la région méditerranéenne particulierement sensible aux feux de foréts qui détruisent plusieurs centaines
de milliers d’hectares tout autour du bassin chaque année (Turquety et al., 2014). Ces incendies consti-
tuent une source importante d’aérosols treés solubles riches en azote et en phosphore (Poupkou et al.,
2014) et constituent également une source non négligeable de fer dissous (Guieu et al., 2005).

Il existe d’autres types d’aérosols retrouvés autour du bassin méditerranéen : de récentes études montrent
notamment que des spores de champignons et des organismes tels des virus et bactéries peuvent étre
adsorbés et transportés par des particules d’aérosols (Hummel et al., 2015; Herut et al., 2016).
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Enfin, les aérosols marins sont une source importante pour l’ensemble des océans (Gantt and Meskhidze,
2013). Les émissions d’aérosols par la surface des océans sont un sujet d’étude important car les sels émis
peuvent avoir une influence sur la composition de atmospheére et ses propriétés optiques (Grythe et al.,
2014). Néanmoins en Méditerranée, la majeure partie des aérosols océaniques provient de la Méditerranée
elle-méme (il existe peu de preuves d’un transport des aérosols marins en provenance de 1’Atlantique ou
d’autres régions voisines).

Bien que les effets du dépot d’aérosols d’origine volcanique, biogénique ou encore marine sur la biogéochi-
mie marine semblent importants, il existe peu de quantifications du dépét de ces aérosols en Méditerranée.
En particulier, ces aérosols sont mal représentés dans les modeles atmosphériques. C’est pourquoi nous
choisissons par la suite de nous intéresser en particulier aux aérosols d’origine désertique et anthropique
car ce sont les plus étudiés et qu’ils sont des sources importantes de nutriments par 'atmosphere aux
eaux de surface méditerranéennes.

2.5.2 Les mesures du dépot d’aérosols en Méditerranée

Le dépot d’aérosols peut se faire de 2 manieres. Soit le dépdt se fait par sédimentation des particules
de I’atmosphere vers la surface, soit les aérosols sont déposés par les pluies, il s’agit alors de dépot humide.
Il existe 2 modes principaux de dép6t humide. Soit les aérosols sont situés sous le nuage a partir duquel
se forme la pluie et sont simplement entrainés par les gouttes lors de leur chute (il s’agit alors de dépdt
sous—nuage), soit les aérosols sont & 1'origine de la formation du nuage (comme noyaux de condensation)
et sont lessivés avec le nuage lors de la pluie (il s’agit alors de dépdt intra-—nuage). Le mode de dépot des
aérosol a des conséquences sur leur composition et leur solubilité (Desboeufs et al., 2001). Dans tous les
cas, les quantités d’aérosols déposées au cours d’un événement a un endroit donné en Méditerranée sont
en général tres faibles. Les différents collecteurs mesurent au maximum un dépdt de 'ordre de quelques
grammes. En effet, leur surface de collecte n’est que de quelques centimeétres carrés. S’il est possible
d’estimer les concentrations d’aérosols dans l'air grace a des capteurs ou des satellites, il est beaucoup
plus difficile de mesurer les quantités d’aérosol qui se déposent sur une surface et en particulier sur les
océans. Il existe plusieurs stations de mesures du dépo6t atmosphérique autour de la Méditerranée comme
celles du projet CARAGA (Laurent et al., 2015) ou celles du projet MOOSE (de Fommervault et al., 2015).

Le flux de dépot de poussiéres sahariennes a été estimé en Corse par Loye-Pilot et al. (1986); Berga-
metti et al. (1992) et Lojye-Pilot and Martin (1996). Ces auteurs ont estimé que la majorité du dépdt
d’aérosols sur le bassin méditerranéen se faisait lors d’épisodes intenses de courte durée. Ces épisodes
sont tres variables dans le temps et difficiles a prévoir. Ils durent généralement moins de 3 jours et se
produisent de maniere tres irréguliere. On observe toutefois une augmentation de la fréquence des évé-
nements de dépot de poussiére en automne et au printemps (Guieu et al., 2010b). La quantité annuelle
déposée est tres variable, elle a varié d’un facteur supérieur a 3 en Corse dans la période 1984-1994
(Loye-Pilot and Martin, 1996). Des observations ont montré que moins de 20 % des événements de dépot
de poussiére peuvent contribuer & plus de 60 % du flux annuel (Bergametti et al., 1992). On estime le
nombre de tempétes de poussiéres entre 5 et 35 par an au—dessus de la Méditerranée (Moulin et al.,
1997a, relévent une moyenne de 16 événements par an entre 1983 et 1994) et les relevés ont montré qu’il
existe une différence de composition entre les poussieres déposées durant des tempétes et celles issues du
dépdt régulier. Les mesures faites dans le bassin Ouest grace au réseau CARAGA (Laurent et al., 2015)
et dans ensemble du bassin lors de la campagne ADIOS (Guieu et al., 2010b) ont permis d’estimer les
flux de dépot de nutriments & partir des poussiéres dans différentes régions du bassin. En particulier,
Guieu et al. (2010b) ont montré qu’il existe un gradient de dépdt de phosphore entre ’Ouest et I'Est du
bassin et que le flux moyen de dépét de phosphore est estimé & 33 kgP km~2 an—!.

Le dépdt des aérosols d’origine anthropique est plus régulier au cours de 'année, excepté les émissions
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liées au chauffage qui sont maximales durant ’hiver. Contrairement au dépdt de poussiéres qui est observé
en majorité dans le Sud et I’'Est du bassin, les dépo6ts anthropiques sont localisés dans le Nord et ’Ouest,
pres des régions sources. Il existe des mesures de la composition en ions des aérosols dans I’Est du bassin
(voir Al-Momani et al. (1995) pour des mesures dans les pluies sur les cotes turques et Nenes et al. (2011)
pour des mesures en Grece). Ces mesures indiquent que des aérosols en provenance des zones urbaines
et industrielles de ’Est et du Nord du bassin provoquent des pluies acides fréquentes en Turquie (le pH
moyen de ces pluies en de 5,17). Une étude de modélisation de Bartnicki and Fagerli (2008) indique qu’il
existe un fort gradient du dépot d’especes azotées sur le bassin méditerranéen. La majorité du dépdt se
fait au Nord-Est pres des principales régions sources. Les sources anthropiques d’aérosols sont variées,
elles comprennent a la fois la consommation d’énergie liée au transport, aux industries et au chauffage,
mais aussi 'agriculture ainsi que le trafic maritime. L’étude de Bartnicki and Fagerli (2008) indique un
flux annuel de 300 mgN m~2 an~! en moyenne sur I'ensemble de la Méditerranée. Im et al. (2013) es-
timent, grace au modéle WRF-ARW, le flux d’azote & 0,92 TgN an~' sur I’ensemble du bassin Ouest
et 0,36 TgN an~—! sur I'ensemble du bassin Est. Dans I’Ouest du bassin, Sanz et al. (2002) ont mesuré
un dépdt de nitrate de 0,18 g m~2 an~! sur les cotes espagnoles. Les espéces sulfatées sont également
retrouvées en grande quantité dans les dépots d’origine anthropique. Toutefois, nous nous intéressons
dans cette étude en priorité a ’azote et au phosphate qui sont les nutriments limitants en Méditerranée
(Krom et al., 2005; Tanaka et al., 2011).

Le dépot 1ié aux feux de forét connait également un cycle saisonnier marqué avec une forte prédomi-
nance en été (voir Kaskaoutis et al. (2011) pour une étude des conséquences atmosphériques des feux de
forét en Grece). Néanmoins, il n’existe pas a notre connaissance de mesures du dépot de phosphate et de
nitrate liés spécifiquement aux feux de foréts en Méditerranée (voir Guieu et al., 2005, pour des mesures
du dépot de fer 1ié aux feu de forét). Il existe également des mesures des émissions et des concentrations
de pollens autour du bassin méditerranéen (Minero et al., 1998). Si ces aérosols ont de forts effets sur la
santé car ils sont responsables d’allergies qui entrainent de nombreux problemes respiratoires, leurs effets
sur la biogéochimie marine ne sont pas encore pleinement étudiés.

S’il existe des estimations des flux de dépo6ts d’aérosols sur ’ensemble du bassin méditerranéen, no-
tamment grice aux réseaux de mesures mis en place dans le cadre du projet ChArMEXx, elles sont tout
de méme tres rares. En effet, la mise au point et I'utilisation de collecteurs adaptés et de procédures de
collecte et d’analyses standardisées est longue et techniquement difficile. De plus, les flux déposés sont tres
faibles. Il est donc souvent nécessaire de collecter les aérosols sur de longues périodes (plusieurs semaines)
afin d’obtenir des échantillons exploitables en laboratoire. Par conséquent, il est souvent impossible de
différencier le dépdt humide du dépdt sec. Malgré cela, l'identification des composants chimiques des
aérosols est difficile car la taille des échantillons ne permet souvent pas de dupliquer les analyses. De
plus, lorigine des aérosols récoltés est également difficile a déterminer a cause des nombreuses trans-
formations physico—chimiques subies lors du transport et du dépot (Desboeufs et al., 2001). De rares
études ont montré qu’en Corse par exemple, jusqu’a 60 % du phosphate déposé est d’origine anthropique
(Bergametti et al., 1992). Enfin, il est difficile d’établir des projections de 1’évolution des flux de dépot
d’aérosols dans les climats passés comme pour le futur. En effet, les émissions et le transport d’aérosols
sont influencés par de nombreux facteurs comme 'utilisation des terres et les régimes de vents (Evan
et al., 2016). Néanmoins, une récente analyse de Vincent et al. (2016) montre que les flux de dépdt de
poussiéres en Corse semblent avoir diminué d’un ordre de grandeur depuis les années 1980.

2.5.3 Devenir des aérosols lors du dép6t en milieu marin
2.5.3.1 Dissolution ou sédimentation des aérosols

Les aérosols sont des particules dont la composition chimique et les transformations subies dans ’at-
mosphere déterminent le devenir une fois déposés (Desboeufs et al., 2001). Lors du dép6t en milieu marin,
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la partie soluble des aérosols peut se dissoudre plus ou moins rapidement et la partie insoluble peut rester
en suspension dans la colonne d’eau ou sédimenter vers le fond.

La vitesse de sédimentation des particules dans la colonne d’eau dépend de leur taille. Les particules
les plus grossiéres (> 20 pm) traversent la couche de mélange en moins d’une journée tandis que les par-
ticules les plus fines (< 1 um) sont entrainées par les mouvements verticaux dans la couche de mélange
et ont des temps de résidence tres longs (plusieurs centaines de jours). Les particules les plus fines repré-
sentent 10 & 15 % de ’ensemble des particules en volume mais jusqu’a 90 % en nombre dans la colonne
d’eau. La Figure 2.7 extraite de de Leeuw et al. (2014) schématise les 2 hypotheses principales concernant
le devenir des particules dans la colonne d’eau. L’hypothese "batch" décrit un comportement idéal des
particules dans un environnement sans effet de la taille des particules ou de la turbulence verticale. Cette
Figure montre également que les petites particules peuvent former des agrégats, ce qui augmente leur
vitesse de sédimentation. Tout au long de leur trajet dans la colonne d’eau, les particules peuvent se
dissoudre et libérer ainsi des nutriments biodisponibles.
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FIGURE 2.7 — Devenir des particules déposées en fonction de leur taille. Dans I’hypothese "batch" (gauche),
les particules déposées en surface a TO sédimentent avec une vitesse fixe sans effet de mélange. Dans
I'hypothese "réaliste" (droite), les particules les plus grossiéres (orange) sédimentent plus rapidement que
les particules fines (noir). Les particules les plus fines peuvent au cours du temps grace aux mouvements
verticaux former des agrégats (vert) ce qui a pour effet d’augmenter la vitesse de sédimentation. Figure
extraite de de Leeuw et al. (2014).

2.5.3.2 Description des effets de la dissolution des aérosols sur les nutriments

D’une maniére générale, les apports de nutriments liés au dépot atmosphérique ne sont toujours
pas bien contraints. Nous présentons ici quelques études sur les effets du dépot atmosphérique sur les
concentrations de différents nutriments observés en Méditerranée.

Présentation des effets sur les bilans d’azote

L’azote est majoritairement déposé par voie humide dans tout le bassin (Markaki et al., 2010). Krom
et al. (2004) estiment que 60-70 % du N et 30-50 % du P biodisponible dans I'Est de la Méditerranée
proviennent de dépo6ts atmosphériques.

Le flux d’azote inorganique dissout estimé est plus important dans le bassin Ouest que dans le bas-
sin Est. Krom et al. (2004) estiment que 20,5 et 47 umolN m~2 an~! sont apportées par dépot humide
au bassin Est et Ouest respectivement. Les flux moyens plus importants dans I’Ouest sont probablement
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dus a la plus grande contribution des retombées d’origine anthropique dans cette région. Markaki et al.
(2010) ont estimé le flux de DIN (Dissolved Inorganic Nitrogen) entre 18,1 et 47,7 mmol m~2 an~! sur
I’ensemble du bassin. Les estimations de de Fommervault et al. (2015) & la station du Cap Ferrat dans
le Sud de la France confirment les observations précédentes et montrent que le dépo6t d’azote soluble se
fait principalement par voie humide. Les flux moyens de dép6t relevés sont de 35 et 19 mmol m~2 an~!

respectivement pour le dépo6t sec et humide.

Présentation des effets sur les bilans de phosphore

La majorité des études sur le contenu en phosphore des aérosols méditerranéens porte sur les pous-
sieres sahariennes. Les études montrent que la solubilité du phosphore apporté par les poussieres serait
en moyenne de 10 % (Guerzoni et al., 1999). La fraction de phosphore contenue dans les poussiéres sa-
hariennes est faible. Les valeurs mesurées varient entre 0,04 et 0,4 %, la valeur moyenne est de 0,25 %
(Guerzoni et al., 1999). Cette valeur permet d’estimer un dépdt moyen de phosphore par les poussiéres
de 2,8 pmol m~2 jour~! mais avec une grande variabilité temporelle et spatiale.

Les épisodes sahariens provoquent une augmentation de la concentration de phosphore inorganique dis-
sout (DIP pour Dissolved Inorganic Phosphorus) dans les eaux de surface. Si 'apport est provoqué par
des pluies, le phosphore est apporté directement sous forme de DIP. Si le dépot est fait par voie seche,
le DIP est libéré en quelques heures. De nombreuses estimations ont permis d’estimer un flux moyen
de phosphore biodisponible déposé en Méditerranée entre 60 et 300 ymol m~2 an~! dans le bassin Est
(Markaki et al., 2003; Krom et al., 2004; Markaki et al., 2010) et entre 150 et 1000 ymol m~2 an~! dans
le bassin Ouest (Bergametti et al., 1992; de Fommervault et al., 2015). Migon et al. (2001) ont estimé le

flux sec de phosphore d’origine anthropique 4 la station du Cap Ferrat entre 0,15 et 0,7 gmolP m~2 jour—'.

Les flux atmosphériques de nutriments semblent importants en comparaison aux concentrations faibles
observées en Méditerranée. En particulier, Béthoux et al. (1992) montrent que la concentration en phos-
phate en Méditerranée est de 0,38 pmol L~ en moyenne sur la colonne d’eau. Mais la concentration
moyenne est inférieure & 0,05 ymol L~! en surface. Ainsi, le dépdt d’aérosols peut faire augmenter loca-
lement la concentration en nutriments et accentuer la croissance biologique.

Présentation des effets sur les bilans de fer

La solubilité du fer issu des aérosols est tres étudiée car de larges zones de l'océan Atlantique et de
Pocéan Pacifique sont limitées en fer (Jickells, 2005). Néanmoins, si le fer est en majorité apporté a la
surface des océans par le dépot de poussieres désertiques, il ne semble pas qu’il soit un élément limitant
la productivité de la Méditerranée.

La poussiere en provenance des déserts contribue a environ 95 % des apports en fer atmosphérique
dans le cycle du fer global. Les émissions dues aux combustions contribuent aux 5 % restant (Sedwick
et al., 2007). Toutefois, le fer issu des sources désertiques est trés faiblement soluble (0,44 %) tandis que
le fer issu de la combustion a une solubilité plus élevée, comprise entre 18 et 81 % (Journet et al., 2008;
Wang et al., 2015b). Le fer contenu dans la fraction fine est en général 2 fois plus soluble que le fer de la
fraction grossiere. Les raisons de 'augmentation de la fraction soluble de fer dans les poussieres durant
leur transport sont méconnues. Certaines études suggerent que les réactions photochimiques et la com-
plexation sont les causes de cette augmentation (e.g. Desboeufs et al., 2001), d’autres études suggerent
que l'augmentation de solubilité est liée a 1’évolution de la taille des particules durant le transport (le
fractionnement des particules pendant le transport entrainant une diminution de la taille, voir Baker
and Jickells, 2006). Néanmoins, méme si le fer est peu soluble, il est présent en quantité suffisamment
importante dans les poussiéres sahariennes pour que la quantité de fer apportée a la mer par 'atmosphere
soit importante (Guerzoni et al., 1999). En Méditerranée, des estimations de Guieu et al. (1997) montrent
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que le flux de fer déposé autour du bassin Ouest est trés variable (entre 160 et 15000 kg km=2 an—!) et
Guieu et al. (2010b) estiment que le dépét de fer durant la saison stratifiée permet une augmentation de
la concentration dans I’ensemble du bassin comprise entre 1,8 et 5,3 nmol L.

Rappels sur les apports de polluants et d’éléments traces

Des éléments traces comme certains métaux lourds sont apportés par les activités anthropiques (indus-
tries, utilisation de véhicules...). Les métaux d’origine anthropique les plus représentés dans 'atmospheére
du bassin méditerranéen sont le cuivre et le plomb. En particulier, les émissions de plomb ont été im-
portantes jusqu’a la généralisation des essences sans plomb dans les véhicules dans les années 2000. En
conséquence de ces émissions, les apports atmosphériques de Cu et Pb sont plus élevées que les apports
par les rivieres (Guerzoni et al., 1999). L’accumulation de ces métaux en milieux marin peut avoir de
graves conséquences sur les organismes (Debelius et al., 2011) mais aussi entrainer des conséquences sur la
santé humaine & cause de la bioaccumulation des métaux le long de la chaine trophique (Castro-Gonzalez
and Méndez-Armenta, 2008). Par ailleurs, plusieurs études (e.g Dulac et al., 1989; Guieu et al., 1997;
Desboeufs et al., 2001) ont montré que les aérosols d’origine anthropique contiennent une plus grande
fraction de métaux solubles que les aérosols naturels.

2.5.3.3 Description des effets de la dissolution des aérosols sur la productivité marine

Plusieurs auteurs ont essayé de donner une estimation de la production biologique induite par le
dépdt d’aérosols. En particulier, les apports de phosphate par dépot atmosphérique peuvent avoir des
conséquences importantes pour la biogéochimie du bassin. En effet, le phosphate est 1’élément limitant la
production primaire dans la majeure partie du bassin méditerranéen (Krom et al., 2010; Tanaka et al.,
2011).

Markaki et al. (2010) ont estimé que les flux de DIP apportés par le dépot atmosphérique lors de la
saison stratifiée pourraient étre responsables de 38 % de la productivité primaire nouvelle observée du-
rant cette saison. Ridame and Guieu (2002) calculent la production nouvellement induite par 'apport
atmosphérique de DIP lors d’une pluie. D’apres ces calculs, un événement de dépo6t atmosphérique peut
conduire & la production de 3 mgC m 2 ce qui représente jusqu’a 15 % de la productivité primaire nouvelle.

Plusieurs études en mésocosmes ont permis de montrer les effets du dép6t atmosphérique sur la pro-
ductivité de ’ensemble de la chaine trophique méditerranéenne. Dans le bassin Ouest, le projet DUNE
(Guieu et al., 2010a) a permis de montrer que la production de chlorophylle augmente fortement suite
au dépot d’aérosols. En particulier, la production de chlorophylle par les petits organismes (< 3 pm)
est doublée dans les mésocosmes qui regoivent des aérosols tandis que la production de chlorophylle par
les plus gros organismes n’augmente que d’environ 30 % (Giovagnetti et al., 2013). Par ailleurs, Ridame
et al. (2014) montrent également que la production primaire liée & la fixation d’azote double en pré-
sence d’aérosols. De plus, Pulido-Villena et al. (2014) montrent que le dépot atmosphérique augmente
fortement la respiration bactérienne. Grace a une étude en mésocosmes menée dans le bassin Est, Herut
et al. (2016) observent les mémes effets du dépot atmosphérique. Ces expériences permettent de mettre
en évidence des conséquences sur la chaine trophique induits par le dép6t atmosphérique en Méditerranée.

Enfin, 'utilisation de la modélisation permet de généraliser ces études a ’échelle de I’ensemble du bassin.
Des expériences de modélisation 1-D dans le bassin Est de la Méditerranée ont permis de retrouver les
effets biogéochimiques du dépot d’azote et de phosphate (Christodoulaki et al., 2013). Les auteurs ont
montré une augmentation de la production primaire et de ’abondance bactérienne déclenchée par le
dépot. Une étude de Guieu et al. (2014a) a montré que l'inclusion d’événements extrémes de dépot atmo-
sphérique de poussieres et d’azote anthropique dans un modele global océanique permettait d’observer
les bouleversements de la chaine trophique dans la plupart des régions oligotrophes de 'océan global.
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Cette étude a permis d’estimer que les événements extrémes de dépdt atmosphérique peuvent augmen-
ter la production de chlorophylle dans les zones peu productives de 1’océan global d’environ 36 %. En
revanche, il n’existe pas a notre connaissance d’étude de modélisation & 1’échelle de ’ensemble du bassin
méditerranéen qui prenne en considération le dépot atmosphérique.

Ces résultats semblent montrer que le dépdt d’aérosols a des effets variés sur la biogéochimie marine.
En effet, les études menées ont permis de mettre en évidence des effets fertilisants sur la production
biologique mais également des changements de composition biologique ainsi que des effets sur la sédimen-
tation marine. Les études du projet DUNE ont en effet permis de montrer que la fraction dissoute de fer
dans la couche de surface diminue fortement apres addition de fortes concentrations de poussieres (Wa-
gener et al., 2010). Ces résultats proviennent de I'agrégation des particules qui coulent plus rapidement.
Ces effets inattendus montrent que les dépots atmosphériques pourraient entrainer une diminution des
concentrations de nutriments disponibles dans les premiers métres de la colonne d’eau.
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FIGURE 2.8 — Représentation schématique des différents effets du dépdt atmosphérique en Méditerranée.

La diversité des effets du dépot atmosphérique sur la biogéochimie de la Méditerranée est illustrée dans
la Figure 2.8. Ces effets ne sont pas inclus dans les modéles océaniques au moment de cette thése. Pour
résumer, les effets des aérosols sur la biogéochimie de la Méditerranée sont difficiles a caractériser car
ils dépendent de nombreux facteurs comme la source des aérosols, le mode dépot, le flux... Mais les ef-
fets sur la biogéochimie dépendent également de 1’état biogéochimique initial des eaux. Une étude de
Marafién et al. (2010) montre que le dépot atmosphérique peut avoir des effets fertilisants, neutres et
mémes déléteres en fonction de ’état initial des eaux dans lequel le dépot s’effectue. Enfin, les études
effectuées en Méditerranée sur les effets du dépot atmosphérique sont locales et visent principalement
a comprendre les processus impactés par le dépdt. L’étude que nous présentons dans cette these vise
a utiliser I’ensemble de ces résultats afin de quantifier les effets du dépo6t atmosphérique a 1’échelle de
I’ensemble de la Méditerranée. Pour ce faire, un modeéle océanique qui représente ’ensemble du bassin
méditerranéen a été utilisé.
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2.6 La modélisation de la biogéochimie de la Méditerranée

Dans le contexte du changement climatique, la modélisation est un outil privilégié pour étudier les
effets des perturbations anthropiques et naturelles sur le climat. Il existe aujourd’hui une multitude de
modeles globaux et régionaux qui permettent d’étudier ’ensemble des composantes du systéme clima-
tique. Des modeles spécifiques tel que des modeles d’atmosphere, d’océan, de biogéochimie ou de glace
peuvent également étre couplés afin de reconstituer un ensemble de relations entre les compartiments du
systeme climatique. L’utilisation de modeéles permet de reconstituer les climats présents, passés et futurs
afin d’en déterminer les caractéristiques et les parametres les plus sensibles. Il est crucial et urgent au-
jourd’hui de savoir représenter correctement le systéme climatique actuel et passé car c’est en acquérant
des connaissances précises sur le fonctionnement du climat d’aujourd’hui que nous pourrons faire des
projections plus fiables des climats futurs.

Les premiers modéles a avoir été utilisés en Méditerranée sont des modeles dit "de boite" (Sarmiento
et al., 1988). Le principe de ces modeles est de calculer des échanges de flux (d’eau, de nutriments,
d’énergie...) entre différents compartiments ("boites") afin de déterminer les caractéristiques principales
du systeme d’étude. Parmi les premieres études en Méditerranée, les modeles en boite de Lascaratos
(1993) et Béthoux and Gentili (1999) visaient a étudier les processus d’échanges d’eau a Gibraltar ainsi
que la formation d’eau profonde et la sensibilité de ces processus a différentes conditions climatiques.

L’augmentation des capacités de calcul informatique a permis de développer des modeles 3—D. Les pre-
miers modéles océaniques globaux permettent d’étudier la circulation océanique & I’échelle globale (e.g.
Blumberg and Mellor, 1987; Chassignet et al., 2003). En Méditerranée, la représentation de la circulation
thermohaline requiert la prise en compte de différents parametres particuliers. En effet, la bathymétrie et
les lignes de cotes sont particulierement irrégulieres et de nombreuses iles sont présentes en Méditerranée
ce qui a un fort impact sur les courants et la bathymétrie cotiere. La petite taille du bassin méditerra-
néen par rapport a l'océan global oblige a avoir une représentation fine des processus atmosphériques et
notamment des vents qui sont responsables de la circulation des masses d’eau. Enfin, les processus dits de
sub—méso—échelle sont fortement présents en Méditerranée (Puillat et al., 2002; Taupier-Letage, 2008b).
C’est—a—dire que de nombreux processus liés a la circulation des masses d’eau tels que des tourbillons de
courte durée de vie sont présents en Méditerranée et sont responsables d’une grande partie du schéma
de circulation. Ces processus doivent donc étre représentés afin d’obtenir des simulations réalistes de la
Méditerranée. De nombreux progres ont été fait dans la représentation de ces phénomenes physiques,
grace a 'augmentation de la résolution spatiale des modeles. Il existe aujourd’hui une multitude de mo-
deles régionaux ou a I’échelle de ’ensemble de la Méditerranée utilisés pour étudier divers phénomenes
physiques comme ceux liés & la convection (Herrmann et al., 2008) ou le transport d’eau (Béranger et al.,
2005).

Puis, ces OGCM (pour Ocean General Circulation Models) ont été couplés a des modeles biogéochi-
miques afin d’étudier les cycles océaniques des nutriments. Le premier en Méditerranée a été développé
par Crise et al. (1998) pour étudier le cycle de l'azote. Ce premier modele est dit NPD pour Nitrate
Phytoplankton Detritus. Il ne prend en compte que le nitrate comme nutriment et un schéma simple met
en relation la croissance planctonique et la production de matiére organique avec la concentration d’azote.
Crispi et al. (2001) développent un modele en boite qui permet de prendre en compte le phosphate comme
un nutriment régulant la croissance planctonique. Puis Crispi et al. (2002) mettent en place la premiere
étude de I'ensemble du bassin avec le modeéle 3-D couplé ECHYM qui comporte 10 variables dont le
nitrate, 'ammonium, le phosphate, les bactéries, 2 compartiments de phytoplancton et le zooplancton.
Ce modele a une résolution de 1/4° et 31 niveaux verticaux.

Les modeéles sont également utilisés pour étudier des phénomenes biologiques et biogéochimiques comme
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les décharges en nutriments des fleuves et leurs effets (Fraysse et al., 2014) mais aussi les évolutions
futures de la biogéochimie dans le bassin Liguro—Provengal (Herrmann et al., 2014) ou dans ’ensemble
du bassin (Lazzari et al., 2014). Grace a 'assimilation de données (notamment de données satellites), il
existe aujourd’hui un réseau de modélisation opérationnelle en Méditerranée (e.g. Ferndndez et al., 2005;
Crispi et al., 2006; Adani et al., 2010; Pinardi, 2010).

Les progres technologiques permettent aujourd’hui de réduire considérablement les temps de calcul. Ainsi,
de nouveaux modéles sont aujourd’hui développés avec une résolution et une complexité importante (Bé-
ranger et al., 2005; Vichi et al., 2007). Arabelos et al. (2011) ont par exemple mis au point un modele
dynamique de marées a ’échelle de I’ensemble de la Méditerranée.

Dans le cadre du projet ChArMEx, des modeles atmosphériques régionaux on été utilisés afin d’étu-
dier les émissions, le transport et le dépot d’aérosols, en particulier de poussiéres sahariennes. Un projet
d’inter—comparaison de 3 modeles atmosphériques représentant les poussieéres est mené dans le cadre de
ChArMEx. Il s’agit des modeles ALADIN-Climat (Nabat et al., 2015), RegCM (Nabat et al., 2012) et
CHIMERE (Menut et al., 2014b). Dans le cadre du projet MerMex, il n’existe que 2 modéles couplés
physique—biogéochimie a 1’échelle de I’ensemble du bassin. Ces modeéles ont été récemment développés
afin d’étudier les caractéristiques principales de la biogéochimie de la Méditerranée. Les deux modeles
utilisent la méme physique issue du modéle NEMOMEDI12 (Hamon et al., 2016). Le premier modéle
biogéochimique est ECOM3M (Baklouti et al., 2006a,b). Ce modele a la particularité de représenter
explicitement les bactéries et le ratio variable de nutriments a l'intérieur des cellules planctoniques, ce
modele est dit "non redfieldien". Le modele NEMO-ECO3M a été utilisé récemment pour étudier le car-
bone organique en Méditerranée (Guyennon et al., 2015). Le second modele est celui développé et utilisé
au LSCE et que nous utilisons dans cette these. Il s’agit du modele NEMOMED12/PISCES mis au point
pour l'océan global par Aumont and Bopp (2006) et Aumont et al. (2015). Ce modele a été adapté pour
I'étude spécifique de la Méditerranée dans la these de Julien Palmieri (Palmieri, 2014).

2.7 Plan et objectifs de la these

Cette these s’inscrit dans le cadre des projets MerMex et ChArMEx et a pour objectif principal de
comprendre les effets du dépot d’aérosols sur les cycles biogéochimiques de la mer Méditerranée. Des ou-
tils de modélisation ont été utilisés pour cette étude. Différents modeles atmosphériques qui représentent
le dépdt de différents aérosols ont été évalués et sélectionnés afin d’inclure les aérosols comme source de
nutriments pour le modele océanique couplé physique—biogéochimie NEMOMED12/PISCES.

Le modele océanique couplé haute résolution NEMOMED12/PISCES est dans un premier temps dé-
crit et mis a I’équilibre grace a une simulation de mise a I’équilibre dite "spin—up".

Les modeles atmosphériques du dépdt de poussieres naturelles et d’azote anthropique et naturel sont
ensuite sélectionnés et le modele biogéochimique PISCES est modifié afin de prendre en compte ces nou-
velles sources de nutriments. Des simulations longues sont effectuées et analysées dans un premier temps
a ’échelle inter—annuelle.

Puis les simulations océaniques ont été analysées plus en détail a 1’échelle saisonniere et les effets du
dépot atmosphérique de phosphate et d’azote sur la productivité biologique de la Méditerranée sont mis
en évidence.

Dans le chapitre 6, les effets du dépot de phosphate en provenance de différentes sources sont simu-
1és et analysés.
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L’évolution de la biogéochimie de la Méditerranée au cours du 21léme siecle est étudiée dans le cha-
pitre 7. L’évolution des différents traceurs biogéochimiques comme les concentrations en nutriments et
la productivité biologique est étudiée et la sensibilité de la Méditerranée au dépot d’aérosols dans les
conditions futures est également discutée.

Enfin, des pistes de réflexions et des perspectives sur ce travail sont données et certains résultats préli-
minaires sont discutés.






Chapitre 3

Présentation synthétique du modele
couplé physique—biogéochimie
NEMOMED12/PISCES

Ce chapitre décrit le modele océanique utilisé dans cette thése. Dans un premier temps,
la partie physique du modéle NEMOMEDI12 est décrite. Les principales hypotheéses, les
conditions aux frontiéres et les conditions initiales ainsi que les principales caractéristiques
du modeéle sont décrites. Dans une seconde partie, le modele de biogéochimie PISCES est
exposé. Les principales équations importantes pour cette étude sont décrites et les forgages
biogéochimiques utilisés dans nos simulations sont présentés. Enfin, le modeéle est mis a
P’équilibre grace a une phase initiale de simulation appelée "spin—up". Les résultats de ce
spin—up sont détaillés.
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3.1 Le modele physique NEMOMED12

3.1.1 Les hypotheéses principales du modeéle physique

Le modele numérique NEMO (Nucleus for European Modeling of the Ocean) simule en trois dimen-
sions la composante hydrodynamique de l'océan (Madec, 2008). Ce modele est composé de 3 modules :
OPA (Océan Parallélisé) qui permet de représenter les équations dynamiques et thermodynamiques, LIM
(Louvain—la—Neuve Ice Model) pour représenter les échanges avec la glace de mer et TOP (Tracer in the
Ocean Paradigm) qui permet de représenter la diffusion de traceurs biogéochimiques.

Les hypotheses et équations physiques qui permettent de décrire la circulation de I'océan appartiennent
au module OPA. La circulation des masses d’eau est calculée en résolvant des équations différentielles
qui relient la température (T) et la salinité (S) aux vitesses horizontales (U et V) et verticales (W). Pour
connaitre I’état et la circulation des eaux, le modele NEMO doit résoudre 4 équations principales : ’équa-
tion de Navier—Stokes qui décrit la conservation de la quantité de mouvement, ’équation de continuité
qui décrit la conservation de la masse, et les équations de conservation de sel et de chaleur. Pour cela,
plusieurs hypotheses sont nécessaires :

— Approximation de la Terre sphérique. Toutes les surfaces géopotentielles sont sphériques. Ceci
implique que accélération gravitationnelle est parallele au rayon de la Terre (donc a la verticale
locale).

— Approximation de couche mince. La profondeur de I'océan est négligeable face au rayon de la Terre.
Ceci implique que la courbure de la Terre est négligée dans les calculs.

— Hypothése de fermeture turbulente. Les flux turbulents de petite échelle ne peuvent pas étre calculés
directement par le modele et sont donc déduits a posteriori.

— Hypothése hydrostatique. Dans I’équation de Navier—Stokes les gradients de pression sur la verticale
ne sont égaux qu’aux forces de flottabilité. La convection n’est donc pas calculée mais paramétrée.

— Hypothése d’incompressibilité. Les fluides sont incompressibles, la divergence de la vitesse est nulle.

— Hypothése de Boussinesq. Les variations de densité des fluides sont négligées sauf lors du calcul de
flottabilité.

Cet ensemble d’équation est résolu pour des pas de temps discrets sur I’ensemble des points d’une grille
de type Arakawa C (Figure 3.1) (voir aussi Beuvier, 2011).

FIGURE 3.1 — Schéma d’une grille de type Arakawa C (Arakawa and Lamb, 1977). T représente le point
de définition des variables (température, salinité, densité, pression et divergence horizontale). u, v, w

décrivent les vecteurs de vitesse horizontale et verticale, f définit la vorticité. Le schéma est issu de Madec
(2008).
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3.1.2 Configuration méditerranéenne MED12

Le modeéle NEMO-MED12 est 'un des plus utilisés pour la modélisation de la dynamique a 1’échelle de
la Méditerranée. Il est basé sur des modeles développés a 'TENSTA, au LMD, a MERCATOR et au CNRM.
La premiére version d’'un modeéle de circulation méditerranéenne a haute résolution est OPAMED16
(Béranger et al., 2005). La résolution de ce modeéle au 1/16° a ensuite été dégradée & 1/8° (OPAMEDS)
pour des études a long terme (Somot et al., 2006). Puis différentes versions a la réolution de 1/12° ont été
développées & MERCATOR (Beuvier et al., 2010; Beuvier, 2011; Beuvier et al., 2012). La grille MED12
comporte 567*%264 points de grille horizontaux ce qui permet de représenter des mailles de 6 & 8 km
de coté. Nous utilisons pour cette étude la simulation NM12-FREE qui comporte 75 niveaux verticaux
(Hamon et al., 2016).

3.1.3 Description des forcages atmosphériques

Les mouvements océaniques sont le résultat de l'action du vent et de la rotation de la Terre (force
de Coriolis). Les forcages atmosphériques utilisés proviennent du jeu de données ALDERA. Ce jeu de
données est basé sur une descente d’échelle dynamique (aussi appelée "régionalisation") de la ré-analyse
ERA-Interim (Dee et al., 2011) sur la période 1979-2013. La régionalisation (downscaling en anglais) est
réalisée en utilisant des modeles globaux dont la grille a été étirée pour renforcer la résolution spatiale
sur la région méditerranéenne. Cette méthode est tres utilisée car elle permet de reconstruire des champs
de vents dans des régions ou les données sont manquantes comme l'interface océan—atmosphere et en
particulier l'interface océan—atmosphere de la Méditerranée (Radu et al., 2008; Beuvier et al., 2010;
Lebeaupin Brossier et al., 2012; Beuvier et al., 2012). La résolution horizontale utilisée pour les forcages
atmosphériques est de 12 km. Les flux atmosphériques sont interpolés sur la grille MED12 avec une
résolution temporelle de 3 heures.

3.1.4 Les conditions aux frontiéres

La Méditerranée est un bassin semi—fermé dont les conditions physiques sont influencées par les
échanges avec I’Atlantique et les fleuves. Le domaine MED12 comprend une zone appelée "zone tampon"
ou "buffer zone" & I’Ouest du Détroit de Gibraltar. Cette zone s’étend de la sortie du Détroit jusqu’a
la limite 11°W. Dans cette zone, la salinité et la température sont contraintes afin d’éviter que ces ca-
ractéristiques, qui influencent ’ensemble des équations du modele physique, ne dérivent. Les rappels en
température et salinité sont faits tous les mois. Les données utilisées pour ces rappels proviennent du
World Ocean Atlas (WOA) (Locarnini et al., 2006). Il existe également un rappel mensuel sur la hauteur
d’eau (SSH pour Sea Surface Height) dans la buffer zone. En effet, la Méditerranée est un bassin d’éva-
poration. Ainsi pour éviter une dérive du volume d’eau total au cours de simulations longues, un rappel
vers une climatologie de SSH est nécessaire.

Les flux d’eau douce apportés par les fleuves sont tirés de Ludwig et al. (2009). Ces forgages incluent
les 29 embouchures des fleuves méditerranéens principaux représentés dans la grille MED12. Toutefois,
Pétude de Ludwig et al. (2009) recense les flux de 239 fleuves. Ces flux sont répartis par sous—bassin sur
Pensemble des cotes (voir aussi Figure 3.2 pour emplacement des embouchures sur la grille MED12).
Dans le modele NEMOMED12, le Détroit des Dardanelles qui constitue la frontiere entre la Méditerranée
et la mer Noire est modélisé comme un fleuve. Les débits d’eau douce des fleuves les plus importants
sont représentés a 1’échelle saisonniere sur la période 1960-2000. I n’existe qu’une estimation annuelle
du débit d’eau douce des fleuves plus petits.
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FIGURE 3.2 — Carte des embouchures de fleuves incluses dans MED12. Les 29 embouchures représentées
par des carrés rouge sont incluses explicitement dans NEMOMED12, les autres sont incluses dans le débit
coOtier moyen calculé par sous—bassin. Figure : Julien Palméri.

3.1.5 Les conditions initiales

La simulation dynamique de la circulation des masses d’eau en Méditerranée que nous avons utilisé
dans cette these est appelée "NM12-FREE". 1l s’agit d’une simulation libre (sans ré-analyse, ni assimi-
lation de données) qui démarre en octobre 1979 et se termine en juin 2013. Les conditions initiales de
température et salinité dans le bassin et dans la zone tampon sont issues du WOA (Rixen, 2005) et de
la base de données MEDATLAS (Fichaut et al., 2003).

3.1.6 Caractéristiques principales de la simulation physique

La simulation "NM12-FREE" est décrite et analysée en détail dans Hamon et al. (2016). Nous sou-
lignons ici quelques caractéristiques principales de cette dynamique. La circulation de surface est globa-
lement bien représentée. Néanmoins, une anomalie positive d’énergie cinétique turbulente est observée
dans le bassin Ouest au niveau des Baléares. Cette anomalie est due a la formation d’un tourbillon méso—
échelle persistant dans la simulation. Ces structures sont fréquemment observées dans cette région du
bassin mais leur durée de vie n’est que de quelques semaines. La présence de ce tourbillon entraine des
anomalies de SSH et de convection dans le bassin Ouest et notamment au niveau du Golfe du Lion qui
est une zone convective importante. Par ailleurs le contenu de chaleur et de sel de la LIW (Levantine
Intermediate Water) est trop important. Ceci entraine une formation trop importante d’eaux denses dans
le bassin Est. Enfin, les échanges nets d’eau a Gibraltar sont corrects, mais semblent étre le résultat de
compensations d’erreurs. En effet, les flux entrant et sortant sont tous les deux trop faibles dans cette
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simulation.

Malgré ces quelques défauts identifiés, cette dynamique est considérée suffisamment réaliste pour étre
utilisée dans notre étude.

3.2 Le modeéle biogéochimique PISCES

3.2.1 Variables d’intérét et équations

Un schéma général du modele PISCES est donné Figure 3.3. Le modele PISCES comprend 24 variables.
Parmi elles, 5 formes de nutriments servent & la croissance biologique (nitrate NO3, ammonium NHy, phos-
phate POy, silice SiOy4 et le fer Fe). Les concentrations de phosphate et de d’azote (nitrate+ammonium)
sont reliées par le ratio de Redfield qui défini les ratios C/N/P de la matiére organique océanique.
Le modele comprend également 4 compartiments biologiques : 2 compartiments de phytoplancton et 2
compartiments de zooplancton. Les compartiments de phytoplancton sont déterminés par la taille des
organismes. Le premier est appelé nanophytoplancton et comprend les plus petits organismes. Le second
comprend les diatomées qui ont la particularité de former des tests (enveloppes) composés de silice, c’est
pourquoi ils utilisent cet élément pour leur croissance. Les diatomées sont des organismes en général plus
grands que le nanophytoplancton (> 20 pum). Les 2 classes de zooplancton sont également différenciées
par leur taille. Le microzooplancton est composé d’organismes dont la taille est de 'ordre de quelques
micrometres tandis que le mésozooplancton est composé d’organismes tels que les larves de méduses ou
de poissons dont la taille est plus importante (jusqu’a quelques millimétres). Nous donnons dans cette
partie quelques—unes des équations du modele PISCES importantes pour notre étude. L’intégralité des
équations, parametres et hypotheéses sont disponibles dans Aumont et al. (2015).

PAR
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Nanophy |
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FIGURE 3.3 — Schéma général du fonctionnement du modele PISCES. Adapté de Aumont et al. (2015).
Les fleches représentent les flux principaux entre les compartiments.
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3.2.1.1 La croissance phytoplanctonique

L’équation générale de ’évolution de la biomasse phytoplanctonique est la méme pour les 2 compar-
timents représentés dans PISCES.

oo

e N

- _ ¢ 2 _ Z M
Kor g - shx e - (@) Z — gV 0) M (3.1)

¢ désigne la biomasse de phytoplancton (calculée en molC L~1). Pour le nanophytoplancton ¢=P et
pour les diatomées ¢=D. Les 5 termes de droite désignent respectivement la croissance, la mortalité,
I'agrégation, et le broutage par le microzooplancton (Z) et le mésozooplancton (M). Le terme 6 désigne
I’exsudation de matiére organique dissoute. K,, désigne la constante de demi—saturation de la mortalité
(m). w? désigne la vitesse quadratique de mortalité. Dans le terme d’agrégation, sh désigne le taux de
cisaillement. Ce terme a une valeur élevée (1 s7!) dans la couche de mélange et est réduit d’un facteur
100 en—dessous. En effet, c’est la turbulence locale qui détermine le taux d’agrégation du plancton et elle
se réduit en profondeur. Les termes ¢Z et ¢™ désignent respectivement les fonctions de broutage par le
micro et le mésozooplancton.

Le terme de croissance u® est calculé de la maniére suivante :

—a® 9N pARY
1 = po fiLaay) fo(zmia) (1 = exp( ) Liy, (3:2)
Laay pg Ly,

Cette équation exprime la dépendance de la croissance phytoplanctonique a la lumiere, la température et
la disponibilité en nutriments. Le terme p4 désigne la croissance maximale en fonction de la température.
Les termes fl(Lday) et fa(zmia) désignent respectivement la dépendance du taux de croissance & la
longueur du jour et a la profondeur de la couche de mélange. Ce second terme impose une limitation du
taux de croissance si la couche euphotique est plus mince que la couche de mélange. Dans la seconde
partie de l’équation, « désigne la pente & origine de la régression photosynthése/irradiance, elle est
spécifique a chaque classe de phytoplancton. La PAR (Photosynthetically Active Radiation) est la fraction
de rayonnement disponible pour la photosynthese. Elle est déduite du rayonnement solaire incident en
surface lu toutes les 3 heures dans les forcages physiques du modele. Enfin le terme Lﬁ-m désigne le
terme de limitation en nutriments. Le nanophytoplancton peut étre limité en PO4, NO3, NH; ou Fe.
Seules les diatomées peuvent étre limitées en Si. Les termes de limitations en nutriments dépendent des
concentrations dans le milieu ainsi que de constantes de demi-saturation (K?) qui sont fixées a priori.
Les équations de limitations en nutriments sont les suivantes :

¢7 PO4

4, — — ot (3.3)
PO POy + Ko,
F
L, = 76(1) (3.4)
Fe + Ky,

La limitation en fer est en réalité calculée avec une approche en quota (le terme de limitation en fer
dépend du ratio Fe/C intra—cellulaire) ce qui permet d’autoriser une absorption supplémentaire dans
certaines conditions. Mais le quota intracellulaire en fer est dépendant d’une limitation classique décrite
par ’Equation 3.4. De plus, comme le cycle du fer marin n’est pas bien contraint en Méditerranée et qu’il
n’est pas abordé dans notre étude, nous ne détaillerons pas plus ici.

Les limitations en NO3 et NHy4 sont données par les équations suivantes (3.5, 3.6) :

NH K},

L%H4 = ¢ ¢ ¢ ¢ (35)
KNO3KNH4 + KNH4NO3 + KNogNH4
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NO3K 3y

Loy = 7o s 5 , s (3.6)
Kfo, Ky, + Koy, NOs + Koo, NH,

Ces équations montrent que les limitations en nitrate et ammonium sont liées. En effet, il existe dans
I’océan un recyclage de 'ammonium en nitrates. C’est pourquoi on parle en général de limitation en azote
total exprimé de la maniére suivante :

LY = Lo, + Lim, (3.7)

Le terme général de limitation pour le nanophytoplancton est donné par :

Ll]ym = min(L%037 L%Hgl’ L][XO47 Lge) (3'8)

Le terme général de limitation pour les diatomées est :

Lllz?m = min(LgOyL%HlelgOpLge’Lgi) (39)
Avec S
)

p = —= 3.10

57 S8 + KB (3.10)

Le nutriment qui limite la production est celui qui a le plus faible terme de limitation (L). On considére

¢ est inférieur a 0,5.

que la croissance du phytoplancton est limitée lorsque L;; .

3.2.1.2 La production de chlorophylle

La chlorophylle est produite par le phytoplancton lors de la photosynthése. Elle est exprimée dans
PISCES en mgChl m~3. La production de chlorophylle des deux groupes de phytoplancton est basée sur
le modele photoadaptatif de Geider et al. (1997). Ce modéle permet de faire varier le taux de croissance
du phytoplankton avec la quantité d’énergie lumineuse regue. La biomasse de chlorophylle produite est
donnée par I’équation suivante :

M Chi Chi Chl

oMY 1t b — m¢K ¢+ ; el 1)

—sh ox w?® ¢ gCM — gOMS gZ(g\z _ gChLS oM gy M

max

Dans cette équation, ¢ désigne la chlorophylle produite par chaque groupe de phytoplancton. §h¢

désigne le ratio carbone/chlorophylle dans chaque classe de phytoplancton et 95;?:;4) et 0CML% les ra-

tios minimum et maximum. Ces ratios sont propres a chaque classe de phytoplancton et sont fixés
(eChl,nmwphyto. _ eChLdzatom. — 070033; eTCr’LZé;nanophyta — 07033; eggédiatorw — 0’05). La constante 12 est

min min
la valeur de la masse molaire du carbone et pd’cm représente le ratio énergie assimilée/énergie absorbée
par chaque classe de phytoplancton. Ce ratio est calculé d’apreés Geider et al. (1997).

¢
PCh 144 u'? ¢
p = SOWPARE ey T (3.12)
day
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Avec 1'® le taux de croissance de chaque classe de phytoplancton indépendant de la durée du jour.
Ce taux est calculé comme dans 1'équation 3.2 mais sans le terme f1(Lgay)- PAR? est le coefficient
d’aborption de la lumiére par le phytoplancton. Il est dépendant du groupe phytoplanctonique et de la
longueur d’onde. Enfin, 144 correspond au carré de la masse molaire de C.

3.2.1.3 La croissance zooplanctonique

Le phytoplancton constitue le groupe trophique de plus bas niveau dans PISCES car les bactéries
ne sont pas explicitement représentées. Ainsi, la croissance du phytoplancton permet au zooplancton de
croitre grace au broutage. Le calcul de la biomasse de microzooplancton est donné par :

%f = (¢ (P) +¢%(D) + ¢?(POC)) Z
— gM(2Z)M — m? f5(T) 2? (3.13)
2 2 (T) (o + 30(02)) 2

Dans cette équation, Z désigne la biomasse de microzooplancton. Les 4 termes a droite de I’équation
désignent respectivement la croissance, la prédation par le mésozooplancton, et la mortalité linéaire et
quadratique. g désigne le taux de prédation, il dépend de la température et est paramétré d’apres Bui-
tenhuis and Geider (2010). Dans le modele PISCES, le zooplancton est incapable de croitre dans les
eaux anoxiques. C’est pourquoi la mortalité dépend de la concentration en oxygeéne (A(Os) désigne la
dépendance de la croissance & la concentration en oxygene).

La prédation est définie par :

F = prma:r((), J - JtZresh)
J

Fiy = maz(0,F — min(0.5F , thesh)) (3.14)
A
gZ(¢) — ngimFlimpqﬁ max(O, ¢ - ¢Ztresh)
F K& + Y ,p7J

Dans ces équations, J désigne les proies potentielles du microzooplancton (nanophytoplancton, diato-
mées ou autres particules organiques nommeées POC pour Particulate Organic Carbon) et p§ désigne
la préférence du microzooplancton pour chacune des proies. Dans le modele PISCES, la préférence ne
varie pas en fonction de I’abondance relative de chacune des proies. En revanche, un seuil d’abondance
minimal global (FZ__,) et pour chaque proie (JZ_,,) est défini afin de relacher la prédation en cas de
faible abondance planctonique ce qui évite d’amener un groupe a 'extinction.

Enfin la croissance du zooplancton est modulée par la qualité des proies. Ce terme est décrit dans
I’équation 3.13 par ¢Z. Ce terme diminue lorsque le ratio Fe/C ou N/C du phytoplancton ingéré décroit,
ce qui ralentit la croissance du zooplancton.
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La biomasse du mésozooplanton (M) est calculée de la maniére suivante :

oM

o = (@Y (P) +g%(D) + ¢M(POC) + grp(POC)

+ g1p(GOC) + g™ (Z))M

—mM fap (TYM? — ™ frr(T) (3.15)
(Km% + 3A(02))M

Les termes de mortalité linéaire et quadratique sont les mémes que pour le microzooplancton. Les termes
de prédation sont calculés différemment que pour le microzooplancton. Le mésozooplancton étant le
groupe trophique le plus élevé du modele PISCES, ses proies potentielles incluent I'ensemble des groupes
planctoniques (nanophytoplancton, diatomées et microzooplancton) ainsi que plusieurs compartiments
de matiere organique (POC et GOC : Gross Organic Carbon). Par ailleurs, le mésozooplancton exerce
un contrdle important sur les flux de carbone exportés sous la couche de mélange grace a un procédé
appelé "fluz feeding". Ce type de prédation differe de la prédation classique qui ne dépend que de la
concentration de proies car elle prend en compte le flux de matiére organique (c’est—a—dire le produit
de la concentration par la vitesse de chute). La prédation par "flux feeding" peut se faire sur les petites
comme les grosses particules organiques.

9#r(POC) = grp fu(T) wpocPOC (3.16)

9rr(GOC) = grp fu(T) waocGOC (3.17)
Ce type de prédation est également dépendant de la température (T).

Tous les compartiments planctoniques produisent des déchets qui alimentent la matiere organique dis-
soute (DOC). Les processus de dissolution de la matiére organique particulaire (POC et GOC) produisent
également du DOC.

Enfin, les bactéries ne sont pas représentées explicitement dans le modele PISCES. Néanmoins, I’équation
suivante permet d’estimer la biomasse bactérienne en fonction de la biomasse de zooplancton :

Bact = min(0.7(Z + 2M) , 4 pmolC L) (3.18)
Au—dela d’une certaine profondeur, la biomasse de bactéries décroit selon une fonction décrite dans
Aristegui et al. (2009).
3.2.1.4 Les concentrations en nutriments
Nous montrons ici le calcul des concentrations des nutriments principaux étudiés dans cette these qui
sont le phosphate, le nitrate et 'ammonium.
L’évolution des concentrations en nitrate est donnée par :

ONO3
ot

= Nitrif — pho,P — tno,D — Rnw, ywm, A(02) NHy — Ryo, Denit (3.19)

La nitrification (Nitrif) correspond a la conversion de 'ammonium en nitrate par les bactéries. Cette
réaction dépend de la PAR moyenne dans la couche de mélange (PAR’) et de la concentration en oxygene.
La nitrification est inhibée dans les eaux anoxiques ou sub—oxiques ainsi que par la lumiere :

L NH,
Nitrif = vvm, m(l — A(02)) (3.20)
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,uf\D,OgP et ﬂﬁOSD correspondent a 'utilisation de nitrate pour la croissance phytoplanctonique. La déni-
trification (Denit) correspond a la désoxygénation du nitrate en Ny dans des conditions anoxiques sous
laction des bactéries. yyp, désigne le taux de nitrification, Ryxm, et Ryo, désignent respectivement
les ratios N/C de la nitrification et de la dénitrification. Le terme yypg, A(02) NHy correspond a une
équation de dénitrification proposée par Richards (1965).

L’évolution de la concentration d’ammonium est donnée par :

ONH,
ot

= (1 = & = 0%)) %972 + M1 = M - M)
[
X(%:QM(d)) + gip(POC) + gip(GOC)M (3.21)

+ WMR% + Remin + Denit + Ngip — Nitrif
— wm, A(O2)NHy — pyg, P — nyy,D

Dans cette équation, v et v™ désignent le taux d’excrétion d’ammonium par le zooplancton, % et o™
désignent la fraction non assimilée, R% désigne 'excrétion produite par la respiration. La reminéralisa-
tion (Remin) correspond a l'oxydation de la matiére organique (DOC) en nutriments (NHy).

Enfin, la fixation d’azote (Ny;,) correspond a la respiration de Ny par certains organismes comme les
cyanobactéries de type Trichodesmium. Ce processus n’est possible que dans des conditions particulieres :
la température de I’eau doit étre supérieure a 20°C, la quantité d’azote doit limiter la production phy-
toplanctonique (L% < 0,8) ; enfin la fixation d’azote requiert la présence de phosphate, de fer et de lumiére.

L’évolution de la concentration de phosphate est calculée de la maniére suivante :

0PO,

o =0 =7 =) @7 + MO = M = oMY gM(0) + gre(@)M
P 5

(3.22)
+ WMR% + Remin + Denit — ,uf;O4P — ung

D’une maniere générale, ’évolution des concentrations en nutriments correspond a la somme de toutes
les réactions produisant des nutriments : ’excrétion par le zooplancton, la reminéralisation de la matiere
organique (nitrification, dénitrification ou respiration) moins la somme de toutes les réactions qui en
consomment : utilisation pour la croissance phytoplanctonique. La concentration en nutriments en un
point donné a chaque pas de temps dépend de la concentration au pas de temps précédent, des réactions
qui ont consommé ou relargué des nutriments, et des apports de nutriments des points de grille adjacents
(liés & la circulation). Ce dernier terme peut étre influencé par les apports de nutriments extérieurs au
bassin.

3.2.2 Apports externes de nutriments
3.2.2.1 Fleuves

L’étude de Ludwig et al. (2009) recense les apports en NO3 et PO, mensuels de 239 fleuves autour
du bassin. Pour le DIC, le fer, la silice et 'alcalinité totale, un flux moyen mensuel par sous—bassin a
été implémenté par Palmieri (2014) et un flux moyen annuel de DOC sur l'ensemble du bassin a été
calculé. Les flux cotiers de nutriments ont été estimés en multipliant les débits mesurés par Ludwig et al.
(2009) et Fekete et al. (1998) par les concentrations en nutriments de Ludwig et al. (2009). La décharge
totale des principaux nutriments étudiés dans cette these (PO4 et NO3) est donnée Figure 3.4. Nous ne
disposons pas d’estimations des décharges fluviales en nutriments apres ’année 2000. Entre 2000 et 2012,
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les décharges de fleuves de 'année 2000 sont répétées.

Le Détroit des Dardanelles est traité dans le modele comme un fleuve. Néanmoins, il existe un flux
net négatif de nitrate et de silice vers la mer Noire. Afin de représenter ces flux dans le modele, un flux
négatif de NOg et Si a été réparti sur I'ensemble des fleuves de la mer Egée. En effet, si le flux net intégré
sur la colonne d’eau est négatif au Détroit des Dardanelles, le flux net en surface est positif et permet une
productivité primaire forte en mer Egée. La répartition des flux négatifs autour du bassin égéen permet de
représenter le bilan de nutriments du bassin tout en conservant le flux positif de nitrate et silice en surface.
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FIGURE 3.4 — Evolution de la décharge annuelle totale des fleuves (Dardanelles inclus) en phosphate et
en nitrate en kT an~! entre 1960 et 2000.

Dans le modeéle PISCES, la décharge en nutriment est répartie sur les 5 premiers niveaux verticaux
du point de grille correspondant & I’embouchure de chaque fleuve.

3.2.2.2 Gibraltar

Les apports de nutriments a Gibraltar sont donnés par les concentrations utilisées dans la zone tampon
(aussi appelée "buffer zone’). Les cycles mensuels de NOs, POy, Si et Og sont représentés dans la zone
tampon. Une valeur fixe de DIC et d’alcalinité sont données (2097 et 2363 pumol kg~! respectivement).
Ces valeurs proviennent du WOA. Les flux entrant et sortant a Gibraltar sont calculés en multipliant les
concentrations en nutriments par le débit d’eau donné par les forcages dynamiques.

La Figure 3.5 montre les profils moyens verticaux dans la zone tampon issu du WOA. Chaque mois, les
concentrations de nutriments dans la zone tampon sont rappelées vers ces profils.
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FIGURE 3.5 — Profils moyens annuels de phosphate, nitrate, oxygene et silice dans la buffer zone issus du
WOA (Locarnini et al., 2006) et utilisés pour le rappel des concentrations du modele. La courbe rouge
dans la figure 3.5b désigne la silice, la courbe bleue désigne le nitrate. La zone rouge sur la carte indique
I’emplacement de la buffer zone.
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3.2.2.3 Atmosphére

Dans le modele PISCES, 'apport de nutriments par I’atmosphére est pris en compte de maniere tres
simple. Seules 2 sources d’aérosol sont représentées dans PISCES : les poussieres désertiques et 1’azote
anthropique. Le dépot de poussieres désertiques apporte du phosphate, de la silice et du fer. La fraction
et la solubilité de chacun de ces nutriments contenue dans les poussieres sont fixées a priori dans les
parametres de PISCES et sont basées sur la solubilité et le contenu moyen de nutriments des poussiéres
désertiques globales. Le dépdt d’azote anthropique apporte du nitrate dont la solubilité est également
fixée. Pour chacune de ces sources, il n’y a pas de distinction du mode de dépdt (sec ou humide) ni de la
taille des particules. Par ailleurs, la dissolution des aérosols se fait dans la premieére couche du modele au
moment du dépot. Le dépot d’aérosol n’a pas d’effet dans PISCES sur les champs de particules dans la
colonne d’eau.

Au moment de cette these, il n’existe aucune étude de modélisation a 1’échelle de la Méditerranée pre-
nant en compte le dépot de poussiéres naturelles. L'étude de Palmieri (2014) prend en compte le dépdt
d’azote atmosphérique par défaut. Le fichier de forcage du dépdt d’azote est issu du modele LMDz—
INCA (Hauglustaine et al., 2014). Il s’agit d’une valeur inter—annuelle moyenne du dépot illustrée dans
la Figure 3.6. Ce flux moyen issu d’une simulation globale du dép6t d’azote est déposé chaque année sur
la Méditerranée sans variation temporelle et constitue le seul apport atmosphérique de nutriments de
NEMOMED12/PISCES.

0 20 40 60 80 100 120 140 160 180 200 220 240 260 280 300 320 340 360 380 400 420 440 460 480 500 520 540 560 580 600 620 640 660 680 700

Dépdt N (mg m?an™)

FIGURE 3.6 — Carte du dépot d’azote anthropique utilisée par défaut dans le modele PISCES.

Les modifications apportés au modele pour prendre en compte le dépot atmosphérique dans cette étude
sont décrits au chapitre suivant.
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3.2.3 Conditions initiales

Les simulations débutent avec des concentrations en nutriments fixées dans I’ensemble du bassin. Dans
la zone tampon, ces valeurs sont basées sur des profils moyens issu du WOA (Locarnini et al., 2006). Les
concentrations de DIC sont issues de la base de données Glodap (Key et al., 2004).

A Tintérieur du bassin, les concentrations de phosphate, nitrate, oxygene et silice sont issues du WOA. Les
concentrations de DIC sont issues des mesures de la campagne BOUM (Moutin et al., 2012). L’alcalinité
est estimée a partir des climatologies de salinité issues de SeaDataNet grace aux formules de Schneider
et al. (2007).

Enfin, il existe trés peu de mesures des concentrations de fer en Méditerranée et dans la zone tam-
pon. Palmieri (2014) a reconstruit une concentration moyenne dans la zone tampon & partir des mesures
de Morley et al. (1997) et dans le bassin & partir de Sarthou and Jeandel (2001) et Statham and Hart
(2005).

3.3 Mise a I’équilibre des variables du modeéle : le spin—up

Lorsque 'on commence une simulation, les variables passent toujours par une phase de dérive avant
d’atteindre un nouvel équilibre propre a chaque modele et a chaque simulation. Avant d’analyser les résul-
tats obtenus avec un modele biogéochimique couplé, il est nécessaire d’effectuer une phase que ’on appelle
"spin—up" afin d’atteindre 1’équilibre du systéme. Pour cela, nous avons simulé I’ensemble des variables
du modele sur une période de 30 ans. Nous avons utilisé les forcages dynamiques et biogéochimiques des
années 1982 a 1986 en boucle durant ces 30 années, et les conditions initiales décrites ci-dessus. Les figures
suivantes montrent I’évolution des concentrations de différentes variables biogéochimiques sur différentes
couches de la colonne d’eau dans différentes régions du bassin pendant la phase de spin—up.

La Figure 3.7 montre que I’évolution des concentrations des nutriments les plus importants pour la
production biologique en Méditerranée (nitrate et phosphate) suit une trajectoire similaire dans I’Ouest
et dans ’Est du bassin. La concentration de nitrates semble avoir atteint un équilibre apres une dizaine
d’années de spin—up dans le bassin Est. Elle semble atteindre un équilibre a la fin du spin—up dans le
bassin Ouest. La concentration de phosphate dans I’ensemble de la colonne d’eau semble encore dériver
faiblement a la fin du spin—up dans ’ensemble du bassin. La dérive observée est environ deux fois plus
importante dans le bassin Est (3-4 %) que dans le bassin Ouest (1-2 %) a la fin du spin—up.

Les figures 3.8, 3.9, 3.10 et 3.11 montrent I’évolution des concentrations moyennes des principaux nutri-
ments dans I’ensemble du bassin sur différentes couches de la colonne d’eau. On observe que les concen-
trations en nutriments continuent de dériver légerement dans la couche de fond a la fin du spin—up.
Néanmoins, les eaux de fond ont un impact réduit sur la biogéochimie de I’ensemble du bassin, bien
qu’elles contiennent la majeure partie des nutriments. En effet, les échanges entre les eaux intermédiaires
et profondes sont réduits & cause des différences de densité. Dans les simulations de 'océan global, les
bilans de nutriments sont équilibrés en profondeur grace aux échanges entre la colonne d’eau et le sédi-
ment. Une partie des nutriments qui atteignent le fond est considérée comme enfouie dans les sédiments
et une autre partie peut étre remise en suspension dans la colonne d’eau. Ceci permet dans les simula-
tions globales de corriger la dérive des concentrations en nutriments dans les eaux de fond. Toutefois, la
Méditerranée n’étant pas un systéme fermé, il est normal que le systéme ne soit jamais complétement a
I’équilibre et qu'une faible dérive des concentrations soit toujours observée.
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FIGURE 3.7 — Evolution inter-annuelle de la concentration annuelle moyenne dans I'ensemble de la colonne
d’eau (mmol m~—3) de POy (a, b et ¢) et NO3 (d, e et f) dans I’ensemble du bassin (gauche), dans le
bassin ouest (centre) et dans le bassin est (droite) durant la phase de spin—up.
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FIGURE 3.8 — Evolution inter-annuelle de la concentration annuelle moyenne dans 1’ensemble du bassin
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FIGURE 3.9 — Evolution inter-annuelle de la concentration annuelle moyenne dans I’ensemble du bassin

(mmol m~3) de silice en surface (0-200 m), dans la couche intermédiaire (200-600 m) et dans la couche
de fond (600 m—fond) durant la phase de spin—up.
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FIGURE 3.10 — Evolution inter-annuelle de la concentration annuelle moyenne dans I’ensemble du bassin

(mmol m~3) d’oxygene en surface (0-200 m), dans la couche intermédiaire (200-600 m) et dans la couche
de fond (600 m—fond) durant la phase de spin—up.
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FIGURE 3.11 — Evolution inter-annuelle de la concentration annuelle moyenne dans I’ensemble du bassin
(mmol m~3) de matie¢re organique dissoute (DOC) en surface (0-200 m), dans la couche intermédiaire
(200-600 m) et dans la couche de fond (600 m—fond) durant la phase de spin—up.
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On observe qu’apres 30 ans de spin—up, la majorité des variables est a I’équilibre. En particulier, les
concentrations dans les couches supérieures et intermédiaires ne semblent plus varier significativement
d’une année a l'autre. Nous considérons que le systéme a atteint son état d’équilibre propre et nous
commengons nos simulations & long terme (que nous nommerons "simulations historiques") a partir de
cet état.

Le modéle couplé NEMOMED12/PISCES qui est utilisé dans cette thése a été décrit et les
variables principales ont été mises a 1’équilibre. Ce modele est ainsi prét a étre utilisé pour
I’étude des effets du dépot de phosphore et d’azote en provenance de 1’atmosphére.




Chapitre 4

Adaptation du modele
biogéochimique
NEMOMED12/PISCES pour I’étude
des effets du dépot atmosphérique

Dans ce chapitre, les modeéles atmosphériques qui permettent de rendre compte de la varia-
bilité du dépot atmosphérique de poussiéres désertiques sur une longue période de temps
ont été identifiés et sélectionnés. Pour cela, les flux dép6t de poussiéres désertiques re-
présentés par deux modéles atmosphériques régionaux ont été comparés. Puis le modele
NEMOMED12/PISCES a été modifié pour prendre en compte les caractéristiques du dépot
atmosphérique de ces poussiéres. Dans un second temps, un modéle atmosphérique repré-
sentant la variabilité saisonniére du dép6t d’azote a été sélectionné. Le modele PISCES a
ensuite été modifié afin de pouvoir prendre en compte le dépot atmosphérique d’ammonium
comme nouvelle source de nutriment. Enfin, les évolutions de la biogéochimie de la Méditer-
ranée dans son ensemble en prenant en compte le dép6t de nutriments par ’atmospheére ont
été étudiées grace a différentes simulations longues avec le modéle NEMOMED12/PISCES.
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4.1 Comparaison du dépot de poussieres naturelles simulées par
deux modeles atmosphériques régionaux : ALADIN—-Climat
et RegCM4

4.1.1 Contexte

Les premiers modeles de circulation atmosphérique prenant en compte la représentation des aérosols
ont été développés dans les années 1980 et 1990 (Joussaume, 1985, 1990). Déja, la région méditerranéenne
est identifiée comme une zone importante pour le cycle des aérosols (Schulz et al., 1998). A partir des
années 1990, des climatologies de I’épaisseur optique des aérosols sont disponibles pour les modeles cli-
matiques globaux (Tegen et al., 1997; Guelle et al., 2000). De nombreuses sources d’aérosol sont incluses
bien que le Sahara soit identifié comme la région principale d’émission & 1’échelle globale. Schulz et al.
(1996) identifient les parametres des modeles atmosphériques qui sont importants pour la représentation
du cycle des poussiéres désertiques a travers I'exemple des poussiéres sahariennes. Les différents rapports
du GIEC (GIEC, 2000, 2013) montrent qu’il existe de fortes incertitudes sur la représentation des aérosols
(quantités émises, propriétés optiques et radiatives...), ¢’est pourquoi des exercices d’inter—comparaison
des modeles atmosphériques globaux représentant des aérosols ont été entrepris (Kinne et al., 2006; Tex-
tor et al., 2006; Lamarque et al., 2013). Ces différents exercices ont permis de montrer que la majorité
des incertitudes provient de la représentation des phénomeénes régionaux comme les émissions d’aérosols
qui varient d’une région a 'autre et d’un modele a 'autre.

Afin de représenter plus fidélement le cycle des aérosols, qui est influencé en grande partie par des
phénomenes de moyenne et petite échelle, des modeles régionaux ont été développés. Par exemple, le
modele RegCM a été utilisé pour I’étude du cycle des aérosols en Asie (Giorgi et al., 2002), dans le Sud
de Afrique (Tummon et al., 2010) et dans la région du Sahara (Solmon et al., 2008, 2012). Autour de la
Méditerranée, Ekman and Rodhe (2003) effectuent la premiére étude des interactions entre les aérosols
et le climat grice au modele RCA2. Zanis (2009) et Santese et al. (2010) utilisent le modele RegCM pour
étudier respectivement les aérosols d’origine anthropique et saharienne dans la région méditerranéenne.
Il existe également un modele de chimie atmosphérique utilisé pour représenter les aérosols au—dessus
de I'Europe nommé COSMO (Bangert et al., 2011). Ces modeles permettent de représenter une grande
diversité d’aérosols ayant des sources variées. En revanche, la complexité de ces modeles rend quasi—
impossible pour des raisons de ressources de calcul les simulations longues. Les études menées avec les
modeles atmosphériques régionaux sont a de rares exceptions pres a ’échelle de quelques jours ou de
quelques mois (voir Zubler et al., 2011; Spyrou et al., 2013, pour des exemples de simulations longues).

Il existe aujourd’hui de nombreux modeles atmosphériques régionaux utilisés dans le cadre de recherches
opérationnelles sur la prévision des événements de poussieres comme CHIMERE-Dust (Menut et al.,
2009), SKIRON/Eta (Nickovic et al., 2001) ou LOTOS-EUROS (Schaap et al., 2004). Le modele CHI-
MERE est également utilisé dans le cadre de prévisions de la qualité de lair (Menut et al., 2014a).

Nous souhaitons sélectionner un modele régional de dépo6t de poussieres naturelles car de nombreuses
études indiquent que les déserts qui bordent la région méditerranéenne sont des sources de nutriments
importantes pour la biogéochimie du bassin. Tous ces modeles sont paramétrés pour étudier différents
effets des aérosols dans ’atmospheére comme les propriétés optiques, radiatives ou encore leurs effets sur
la qualité de lair. Parmi tous les modeéles existant, seuls ALADIN-Climat et RegCM (Nabat et al., 2012,
2015) permettent de représenter le dépot de poussiéres naturelles avec une haute résolution temporelle
sur une grande période de temps (supérieure & 1 an). Ces modeles permettent de simuler le dépot de
poussieres naturelles mais les flux de dép6ts n’ont pas été évalués. En effet, ces modeles sont utilisés pour
représenter les interactions entre les aérosols et le climat et ont été évalués sur d’autres critéres comme
la représentation de ’émission d’aérosols ou de I’épaisseur optique. Il nous est donc apparu nécessaire en
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premier lieu de comparer les dépdts de poussiére simulés par les différents modeéles afin de s’assurer de
leur cohérence. Les modeles ALADIN—Climat et RegCM ont été développés dans le cadre des travaux de
modélisation du projet ChArMEx. Un autre modele régional atmosphérique pour lequel la représentation
du cycle des poussieres naturelles existe a été développé dans le cadre de ChArMEXx, il s’agit du modele
CHIMERE-DUST (Menut et al., 2014b). Les flux de dépot de poussiéres issues de ce modeéle n’étaient
pas disponibles au moment de cette these.

Les sections suivantes présentent la comparaison du dépot de poussieres des modeles ALADIN-Climat et
RegCM. Une évaluation des flux de dépot avec des mesures est proposée dans le chapitre suivant (Richon
et al., 2017b).

4.1.2 Le modeéle ALADIN-Climat

Le modele ALADIN-Climat que nous avons choisi représente les apports de poussiéres en provenance
du Sahara et d’une partie du Moyen Orient avec une haute résolution spatiale et temporelle. ALADIN—
Climat est un modele atmosphérique régional développé au CNRM. Sa grille couvre I’ensemble du bassin
méditerranéen et I'Europe de I’Ouest. Ce modeéle régional est piloté a ses frontieres par un modele atmo-
sphérique global (ERA-INTERIM Dee et al., 2011). La dynamique atmosphérique est forcée toutes les 6
heures par analyse ERA40 (voir aussi Radu et al., 2008). L’émission de poussiéres dépend dans le modele
des caractéristiques du sol (humidité, composition, rugosité) et de la vitesse du vent. ALADIN-Climat
permet de distinguer 3 modes de dépot des particules : le dépdt sec, le dépét humide sous nuage et le
dépo6t humide intra nuage. Le modeéle permet également de distinguer 3 classes de taille de particules :
0,01-1 pm, 1-2,5 um, 2,5-20 pm. La résolution spatiale des sorties dont nous disposons est de 50 km
et la résolution temporelle est de 3 heures. Nous disposons de fichiers mensuels des flux de poussieres
désertiques en kg m~2 s~! pour la période 1980-2012.

4.1.3 Le modele RegCM

Le Regional Climate system Model (RegCM) est développé depuis 1989 par le National Center for
Atmospheric Research (NCAR) puis par 'International Centre for Theoretical Physics (ICTP). La ver-
sion utilisée ici est RegCM-4 (Giorgi et al., 2012). Les aérosols présents dans RegCM-4 sont : le carbone
suie, le carbone organique, les aérosols sulfatés, le sel de mer et les poussieres naturelles. Des études ont
montré que le modeéle est capable de reproduire la variabilité et la saisonnalité de ces différents aérosols
sur le bassin méditerranéen (Solmon et al., 2006; Zakey et al., 2006, 2008). Comme ALADIN-Climat,
le modele RegCM4 est forcé par ERA-Interim aux frontieres du domaine (période 1979-2013). La zone
de simulation est centrée sur le bassin méditerranéen (25-55°N, -10-45°E). La résolution horizontale du
modele est 50 km et la résolution temporelle est de 3 heures (Nabat et al., 2012). L’émission des pous-
sieres désertiques dans RegCM dépend de la vitesse du vent et de la taille des particules sur le sol (Zakey
et al., 2006). Le modéle permet, comme ALADIN, de distinguer 3 modes de dépét (sec, humide sous
nuage et humide intra nuage) et permet de distinguer 4 classes de taille : 0,01-1 pm, 1-2,5 um, 2,5-5 pm,
5-20 pm. Nous disposons de fichiers mensuels contenant les valeurs de dépot de poussieres désertiques
en mg m~?2 jour~! pour année 2012.

Nous comparons les dépdts de poussieres désertiques représentés par ALADIN—-Climat et RegCM sur
Pannée 2012 car c’est la seule que nous ayons en commun pour les 2 modeles.

4.1.4 Bilan des quantités de poussiéres désertiques apportées sur le bassin

Les champs de dépot atmosphérique de poussieres désertiques simulés par les différents modeles &
notre disposition ont des résolutions spatiales et des domaines différents. Ces champs ont donc été inter-
polés sur la grille MED12 afin de comparer les dépots sur la méme surface. Pour cela, le logiciel SCRIP
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a été utilisé (http ://oceansll.lanl.gov/trac/SCRIP). La haute résolution temporelle du dép6t a permis
de faire des comparaisons du dépot a I’échelle de I'année, du mois et de la journée. Nous avons choisi de
montrer ici les comparaisons de flux mensuels du dép6t de poussiere issu des 2 modeles.

L’année 2012 est la seule disponible au moment de cette thése pour comparer les modeles atmosphé-
riques. En revanche, le dépdt simulé avec le modéle ALADIN—Climat est disponible sur la période 1980—
2012. Ceci permet de comparer les dépots de 'année 2012 simulés avec ALADIN-Climat avec le dépot
mensuel moyen de la décennie afin de nous assurer que 'année 2012 n’est pas une année exceptionnelle
(Figure 4.1).

—— Moy. Décennie — 2012

25}

Mt mois™’

Mois

FIGURE 4.1 — Comparaison du dép6t total mensuel (Mt mois~!) de poussiéres de 1’année 2012 (courbe
bleue) avec la moyenne décennale (courbe rouge) sur 'ensemble du bassin simulées avec le modele
ALADIN-Climat (Nabat et al., 2015). Les bornes (courbes noires) correspondent & ’écart—type sur la
décennie 2002-2012.

La Figure 4.1 montre que la quantité et le cycle saisonnier du dépét de poussieres de 'année 2012 sont en
général proches des valeurs moyennes de la décennie, sauf pour les mois de février, avril et mai pour les-
quels les valeurs vont au—dela de I’écart—type. Les fluctuations du flux mensuel de dép6t sont importantes
au printemps (entre février et avril). Cette Figure permet de montrer que globalement sur ’ensemble du
bassin, le dépot de poussiere de I’année 2012 semble suivre un cycle saisonnier proche du cycle moyen
observé durant la décennie et n’est donc pas une année exceptionnelle de dépot. Le cycle saisonnier ca-
ractéristique du dépdt de poussieres sahariennes sur la Méditerranée comprend un dépdét maximal au
printemps et un dépdt minimal en été.

La comparaison du cycle saisonnier du dépdt total (Figure 4.2) montre que la saisonnalité des dépdts
est cohérente entre les 2 modeles. Le cycle saisonnier du dépot de poussiére est trés marqué. Le flux
maximum de dépot est similaire dans les 2 modeles (22 Mt mois™!) et a lieu au mois d’avril. Le dépot
est trés marqué au printemps (entre février et mai). Durant I'été, le dépdt total est tres faible. Le dépdt
en hiver est plus intense dans RegCM.

La Figure 4.3 représente le dépot total de poussiére en g m~2 sur année 2012 simulé avec ALADIN-
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FIGURE 4.2 — Comparaison des dépdts totaux mensuels (Mt mois~!) sur 'ensemble du bassin pour 'année
2012. La courbe rouge correspond au modele RegCM et la courbe bleue au modele ALADIN-Climat.

Climat et RegCM. Les masses totales déposées sur I'année sont respectivement de 103 et 136 Mt pour
ALADIN-Climat et RegCM. Ces valeurs sont cohérentes (30 % de différence entre les modeles). On ob-
serve un gradient Sud—Nord plus marqué dans le modele RegCM. Le dép6t simulé avec ce modele est tres
intense pres des cotes, il peut atteindre 500 g m~2 an~! le long des cotes tunisiennes et lybiennes.

100 120 140 160 10 200 220 240 260 280 ] 300
gm?2

FIGURE 4.3 — Carte du dépot total de poussiéres pour I'année 2012 (g m~2). Gauche : Simulé avec
ALADIN-Climat, droite : simulé avec RegCM. Les zones cotiéres en blanc a l'intérieur du domaine (au
Sud du bassin) marquent un dépdt supérieur & 300 g m~2.
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4.1.5 Comparaison des dépots secs et humides

Le mode de dépdt des poussieres est un déterminant de la quantité de nutriments biodisponibles
apportée au bassin. C’est pourquoi il est important de connaitre I'importance relative des modes de
dépot secs et humides dans les différents modeles de dépot. Nous avons choisi pour cette comparaison
de ne pas faire de distinction entre les modes de dépot humide sous nuage et humide intra nuage. Ces 2
modes de dépdt sont regroupés sous le terme "dépot humide". Pour évaluer I'importance relative du dépot
sec et du dépot humide, nous avons construit un indice que nous appelons "indice de dépdt humide" (T)

calculé de la facon suivante :

WD — DD

1= (7) (4.1)

(WD + DD)
Dans cette équation, WD représente la masse totale déposée par voie humide sur la période et sur la zone
considérées, DD représente la masse totale déposée par voie séche sur la période et sur la zone considérées.
L’indice I est compris entre -1 et 1, il prend des valeurs négatives quand le dépot sec est prédominant et
des valeurs positives quand le dép6t humide est prédominant. La Figure 4.4 montre I’évolution annuelle
de l’indice I pour les 2 modeles de dépdt sur ’ensemble du bassin.

10 - - : - 1.0
0.5f 1 0.5}
Dépot humide /\ m Dépot humide /\
0.0 — 0.0 °PO ¢
Dépot sec \/ Dépot sec /
-0.5} -0.5
L0 4 6 8 10 1 “L0 a 6 8 10
Mois Mois

FIGURE 4.4 — Evolution de I'indice de dépdt humide (I) sur I’ensemble du bassin pour 'année 2012. A
gauche : ALADIN-Climat, a droite : RegCM

On observe que le dépot humide est largement prédominant en terme de masse de poussiéres dépo-
sée dans le modele ALADIN-Climat tandis que les 2 modes de dépo6ts semblent d’égale importance a
I’échelle de 'année 2012 dans le modele RegCM. Dans les 2 modeles, le dépdt sec semble maximal durant
I’été. En effet, le climat méditerranéen est tel que la pluviométrie est treés faible en été. Les cartes sui-
vantes (Figure 4.5) permettent d’observer les variations spatiales de l'indice I. Trois mois différents sont
représentés : janvier qui est un mois d’hiver et qui a une pluviométrie forte, avril qui correspond au flux
de dépo6t de poussieres le plus intense et aofit qui correspond au mois avec le moins de dépot et a un des
mois les plus secs.

On observe que la répartition des valeurs de l'indice I est cohérente entre les 2 modeles : dépdt sec

12
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Fi1cURE 4.5 — Cartes de l'indice I. Haut : janvier 2012, milieu : avril 2012, bas : aoftit 2012. A gauche :
ALADIN-Climat, a droite : RegCM

prédominant pres des cotes du Sud du bassin, dépot sec prédominant dans le bassin Est en aofit, dépot
humide largement prédominant en avril et en janvier. Néanmoins, il existe des différences notables entre
les modeles : il existe un gradient Sud—-Nord des valeurs de I plus marqué dans ALADIN—Climat. Le dépot
sec est localisé plus pres des cotes dans ALADIN-Climat que dans RegCM. Au mois d’aoiit, on observe
plus de dép6t humide dans le modele RegCM notamment en Adriatique. Dans les 2 modeles, le coefficient
de lessivage par les pluies est de 100 %. C’est—a—dire que lors d’un événement pluvieux, I’ensemble du
contenu de la colonne d’air est entrainé vers la surface de la Méditerranée. La nette prédominance du
dépdt humide dans ALADIN-Climat peut donc étre expliquée par le fait que ce modele surestime les
quantités de pluie sur le bassin (Pierre Nabat, comm. pers.).

Le dépot atmosphérique total simulé par RegCM est plus important que le dépot simulé par ALADIN-
Climat. Pourtant, le dépot humide est largement prédominant dans ALADIN-Climat. On peut donc
penser que le flux de dépot sec simulé par RegCM est particulierement important ou que la quantité
de poussiere émise dans RegCM est plus importante. La Figure 4.3 montre par ailleurs qu’il existe un
gradient de dépdt trés marqué pres des cotes du Sud du bassin dans le modele RegCM. Ce gradient est
lié en partie & un fort dépot sec pres des cotes Nord—africaines. En effet, les conditions atmosphériques
sont tres variables dans les zones cotieres a la frontiere entre la terre et ’'océan. C’est pourquoi on observe
souvent de forts gradients de dépot atmosphérique dans ces zones.
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4.1.6 Comparaison des proportions de particules de petite taille

Le diametre des particules déposées détermine leur devenir dans la colonne d’eau. En effet, la taille
des particules détermine leur vitesse de chute ainsi que leur capacité a s’adsorber sur d’autres solides et a
former ainsi des agrégats de plus gros volume. De plus, les particules les plus fines (de diameétre inférieur
a 1 pm) dites "particules sub—microniques" sont généralement plus solubles (voir par exemple Desboeufs
et al., 2001).

Nous avons donc étudié la proportion de particules sub—microniques dans le dépdt sec et dans le dé-
p6t humide pour chacun des modeles (Figure 4.6). D’une maniére générale, la contribution des particules

Dépét humide — == Dépdt humide =
Dépdt sec —_— 1 Dépdt sec —_—

2 4 6 8 10 12 2 4 6 8 10 12
mois

FIGURE 4.6 — Evolution des proportions (%) de particules sub—microniques dans le dépdt sec (rouge) et
dans le dép6t humide (noir) sur ’ensemble du bassin pour année 2012. A gauche : ALADIN—Climat, &
droite : RegCM

sub—microniques au flux total de dépot de poussiéres est faible a 1’échelle du bassin. De plus, cette pro-
portion est constante au cours de 'année (pas de cycle saisonnier). La Figure 4.6 montre également que
la fraction de particules sub-microniques dans le dépét sec simulé par ALADIN-Climat est constante et
tres faible (environ 1 %) tandis que la fraction de particules sub—microniques dans le dép6t humide est
d’environ 4,8 %. Dans le modele RegCM, les fractions de particules sub—microniques sont plus variables
mais restent trés faibles (respectivement 0,5 & 2,5 % et 5 & 10 % dans le dépot sec et humide).

Les particules de faible diameétre sont déposées préférentiellement par voie humide (Mahowald et al.,
2014). La Figure 4.7 montre I’évolution saisonniére de 'indice I calculé uniquement pour la fraction sub—
micronique. Nous retrouvons les résultats de Mahowald et al. (2014) sur la Figure 4.7 qui indique que le
dépot des particules de faible diameétre s’effectue majoritairement par voie humide (indices I trés proches
de 1).

Le dépot de poussieres naturelles simulé par deux modeles atmosphériques régionaux haute résolution a
été comparé sur 'année 2012. Nous avons réalisé une comparaison succincte des résultats de ces deux
modeles pour donner un éclairage sur les incertitudes de ce forgage pour notre étude. Une analyse com-
parative plus détaillée de ces simulations, avec des diagnostiques plus précis sur les paramétrisations et
mécanismes qui controlent les performances de ces modeles sera nécessaire pour mieux contraindre le
dépdt atmosphérique. Mais ce travail sort du cadre de cette theése et sera entrepris dans le cadre du volet
modélisation du projet ChArMEx. Les conclusions a retenir de notre analyse sont que le flux total de
poussiere déposé sur I’ensemble du bassin differe entre les modeles d’environ 30 %. De plus, la proportion
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FIGURE 4.7 — Evolution de l'indice I des particules sub—microniques pour I'année 2012. A gauche :
ALADIN-Clim, a droite : RegCM

de dépot humide est plus importante dans le modele ALADIN-Climat. Néanmoins, le cycle saisonnier du
dépdt de poussiere ainsi que la répartition spatiale du dépét sont similaires. Pour la suite de cette étude,
des simulations de longue durée avec une prise en compte du dépot de poussieres atmosphériques sont
souhaitées. Nous avons choisi d’utiliser pour cela le modele ALADIN—Climat car le dépdt est disponible
pour la période 1980-2012 et ce modele a fait I'objet de récentes évaluations dans la représentation du
cycle des poussieres (Nabat, 2014; Nabat et al., 2015). La Figure 4.8 représente le flux mensuel de dépdt
de poussiere sur I’ensemble du bassin pour la période 1997-2012.

La Figure 4.8 semble montrer une tendance légére a I'augmentation du flux total annuel déposé sur
I’ensemble du bassin. On observe également encore une fois la tres forte variabilité saisonniere du dépot.
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FIGURE 4.8 — Série temporelle du dépot total mensuel (Mt mois~!) de poussieres simulé par ALADIN-
Climat sur I’ensemble du bassin entre 1997 et 2012. La ligne rouge représente la tendance calculée avec
un filtre Hodrick—Prescott (tendance désaisonnalisée).

4.2 Ajustement des parametres de PISCES pour prendre en
compte les effets du dépo6t de poussieres

Dans PISCES, la composition et la solubilité des nutriments apportés par les poussieres est fixe.
Comme ce travail constitue une premiere approche sur les effets du dépot d’aérosols sur la biogéochimie
de la Méditerranée, nous choisissons de ne pas modifier ces hypotheses. Nous choisissons une composi-
tion minéralogique des poussiéres ainsi qu’une solubilité des nutriments fixes, quels que soient le mode
de dépdt et la taille des particules (Table 4.1). Ces hypothéses sont trés simples en comparaison avec

Nutriment Fraction dans les poussiéres (%) Solubilité (%) Références

POy 0,0735 10 Aumont et al. (2015)
Si 23 1 Karine Desboeufs (pers. comm.)
Fe 3,5 2 Desboeufs et al. (2014)

TABLE 4.1 — Hypotheses utilisées dans notre étude sur la composition et la solubilité moyenne des pous-
sieres désertiques.

I’ensemble des facteurs qui influencent la composition et la solubilité des poussieres décrits dans la partie
2.5. Néanmoins, pour des raisons de colit de calcul, de simplicité de 1’étude, et parce qu’il s’agit de la
premiere étude du genre a 1’échelle de la Méditerranée, nous avons souhaité simplifier les hypotheses.

Par ailleurs, la solubilisation des poussieres est considérée comme immédiate lors du dépot a la sur-
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face de la Méditerranée. Nous ne prenons pas en compte dans cette premiere approche les effets du dépot
atmosphérique sur les champs de particules dans la colonne d’eau.

Pour résumer, dans le modéle NEMOMED12/PISCES, le dépot total de poussiére simulé par ALADIN-
Climat (somme de toutes les classes de taille de particules et de tous les modes de dépét) est lu toutes
les 3 heures (tous les 9 pas de temps). L’apport de nutriments par ces poussiéres est donné par :

Fluz Nutriment = FluXpoussisre X solubilité x fractionnyiriment (4.2)

Avec Fluxnutriment le flux de nutriment déposé par I'atmosphere, Fluxpoussiere le flux de poussiere dé-
sertique (dans le modele en kg m~2 s~1), la solubilité et la fraction de nutriment sont données dans le
Tableau 4.1.

La concentration des nutriments dans chaque point de grille est actualisée suite au dépot de nutriments.
[Nutriment] = [Nutriment] + Flux Nytriment X A (4.3)

Avec )\ un facteur de conversion du flux vers 'unité de la concentration de nutriments de PISCES :
molC L1

4.3 Modifications apportées au modele PISCES pour améliorer
la représentation du dépot d’azote

4.3.1 Présentation du modele de dépot d’azote

Cette étude s’intéresse au dépot de nitrate (NOj3) et d’ammonium (NHy) car ce sont les 2 formes
biodisponibles de l'azote dans le modele de biogéochimie marine PISCES. Dans la version standard
du modele PISCES, il existe un fichier annuel qui représente le dépot d’azote anthropique sur l'océan
(Figure 3.6). Ce forgage est issu d’estimations globales faites a partir d’inventaires d’émissions d’azote
(Lamarque et al., 2010) et ne représente qu’une moyenne inter—annuelle du dépét. L’étude de Guieu et al.
(2014a) suggere qu’il est important de prendre en compte le dépdt d’aérosols avec une résolution tem-
porelle suffisamment élevée pour représenter la variabilité saisonniere du dépot afin de pouvoir constater
ses effets sur la biogéochimie marine.

Nous avons choisi d’utiliser le dépot d’azote issu du modele de chimie atmosphérique LMDz-INCA qui,
bien qu’étant un modele global, était le seul a notre disposition représentant le cycle saisonnier du dépéot
(Hauglustaine et al., 2014; Wang et al., 2015a). Ce modeéle présente également 'avantage de représenter
différentes formes d’azote, en particulier, les nitrates (NO3), 'ammonium (NH,4) mais aussi des oxydes
d’azote (NOx) qui peuvent constituer une source de DON (Dissolved Organic Nitrogen) pour la surface
des océans. Ces composés ne sont pas émis directement sous cette forme mais sont le produit de réactions
chimiques dans I’atmosphére (voir Hauglustaine et al. (2014) pour le détail des réactions). Les simula-
tions longues qui ont permis de produire les forcages utilisés dans cette theése sont produites avec les
réanalyses météorologiques du European Centre for Medium-Range Weather Forecasts (ECMWF). Le
dépot atmosphérique mensuel disponible au moment de 1’étude couvre la période 1997-2012. Les données
comprennent plusieurs espéces chimiques primaires et secondaires issues des activités humaines comme
la combustion de matiére organique pour le chauffage, I'utilisation d’énergies fossiles, I'agriculture, mais
également des composés naturels issus du sol, des feux de foréts ou des émissions marines. Le modele et
les simulations ayant permis de produire les forgages sont décrits dans Wang et al. (2015a).

Les figures suivantes représentent le dépot moyen de nitrate, d’ammonium et d’azote total (nitrate +
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ammonium) sur le bassin pour la période simulée. Nous avons choisi de ne pas nous intéresser au dé-
pot d’oxydes d’azote car la matiére organique azotée (DON) n’est pas explicitement représentée dans
PISCES. Les Figures 4.9 et 4.10 montrent que le dép6t d’ammonium est plus important que le dépot

10
mg m2 mois-"!

FIGURE 4.9 — Cartes du dépot mensuel de nitrate. Moyennes sur la période simulée (1997-2012) en

mgN m~2 mois™!.

de nitrate a ’échelle de la Méditerranée. De plus, il existe un gradient de dépdt trés marqué. En effet, le
dépot d’azote, quelle que soit sa forme, est trés important au Nord du bassin, en particulier dans la mer
Adriatique. Ce gradient de dépot est lié a la présence d’importantes sources d’azote anthropique pres des
cOtes du Nord du bassin. On observe également un cycle saisonnier marqué par un minimum de dépot
durant I’été et un maximum en hiver.

Durant cette étude, 'azote total (ou N) désigne la somme nitrate + ammonium. La Figure 4.11 montre
le dépo6t mensuel d’azote total simulé par le modele LMDz-INCA sur la période 1997-2012. Comme pour
le dépot atmosphérique de poussiéres, il n’y a pas de distinction du mode de dépdt ou des tailles de
particules d’azote dans cette étude.
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FIGURE 4.10 — Cartes du dépdt mensuel d’ammonium. Moyennes sur la période simulée (1997-2012) en

mgN m~2 mois™!.
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FIGURE 4.11 — Cartes du dépot mensuel d’azote total (NOg + NHy). Moyennes sur la période simulée
(1997-2012) en mgN m~2 mois~*.
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4.3.2 Développement du modéele PISCES pour prendre en compte le dépot
d’ammonium atmosphérique

Le dépdt d’azote sous forme de nitrates est pris en compte par défaut dans PISCES. En revanche le
dépo6t d’ammonium n’est pas inclus. Pourtant, les figures précédentes ont montré que le dépot d’ammo-
nium est particulierement important en Méditerranée (Figure 4.10). De plus, NH, est I'un des nutriments
explicitement représentés dans le modele PISCES et peut étre recyclé en nitrate par les bactéries gréace
a la nitrification (voir équation 3.20). Par conséquent, le modéele NEMOMED12/PISCES a été modifié
afin d’y inclure I’apport de NH,4 en provenance de I’atmospheére.

Dans le modele PISCES ainsi que dans LMDz-INCA, le dépot d’azote total est considéré comme to-
talement soluble. Nous avons donc choisi de conserver cette hypothese et d’imposer une solubilité fixe a
NOg3 et NHy4 de 100 %. La prise en compte du dépdt d’azote dans PISCES requiert moins de calcul que la
prise en compte du dépot de poussieres. En effet, le modele LMDz—INCA permet d’obtenir directement
les flux de nitrate et d’ammonium contenus dans les aérosols. L’équation 4.2 est donc simplifiée puisque
le terme fraction, i iment disparalt et que la solubilité est égale a 100 %.

Le dépo6t atmosphérique de nitrate et d’ammonium modifie leurs concentrations de la méme maniere
que dans I’équation 4.2. Les apports d’azote modifient également une autre propriété de ’eau de mer :
son alcalinité totale. L’alcalinité totale est décrite comme la somme de la concentration de toutes les bases
(tous les donneurs de protons). Cette propriété est importante en biogéochimie marine car elle permet
d’étudier la sensibilité des océans a l'acidification. Les effets du nitrate et de 'ammonium sur I’alcalinité
totale sont contrastés. En effet, le nitrate (NO3) agit dans I'eau de mer comme un capteur de protons.
Le dépot atmosphérique de nitrate a donc pour effet de faire diminuer 1’alcalinité totale.

[Alk‘] = [Alk‘] - FluZ‘NOS X A (4.4)

A Tinverse, NH4 agit comme un donneur de protons. Le dépdt d’ammonium sur la Méditerranée a donc
pour effet de faire augmenter son alcalinité totale.

[Alk] = [AlK] + Fluzng, x A (4.5)

Dans les équations 4.4 et 4.5, Alk désigne I'alcalinité totale et \ désigne le facteur de conversion pour
passer du flux d’azote en mgN m~2 an™—! a I'unité du modele (molC L1).

Le modele biogéochimique PISCES a été modifié afin de pouvoir prendre en compte le cycle saisonnier du
dépot atmosphérique d’azote naturel et anthropique et de phosphate naturel. Les hypotheses formulées
sur la composition des poussieres, la solubilité des différents composés et leur devenir dans la colonne
d’eau nous permettent de mettre en place des simulations longue durée a 1’échelle de I’ensemble de la
Méditerranée qui prennent en compte le dépot de différents aérosols avec une forte résolution temporelle.

4.4 Caractéristiques générales des simulations longues effectuées
avec NEMOMEDI12/PISCES

4.4.1 Présentation des différentes simulations

Les forgages physiques NM12FREE (voir section 3.1.6) couvrent la période allant d’octobre 1979 a
juin 2013. Les débits des fleuves autour du bassin ont été reconstruits pour la grille MED12 entre 1965 et
2000 par Palmieri (2014). Le dépot de poussiére naturelle simulé par le modeéle ALADIN-Climat couvre
la période 1980-2012 et le dépot d’azote simulé par LMDz-INCA couvre la période 1997-2012.
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Dans le but d’étudier séparément les effets du dépot d’azote et de phosphore, différentes simulations
longues ont été effectuées. Avec les conditions initiales issues de la fin du spin—up, une simulation cou-
vrant la période 1982-2012 sans dépdt atmosphérique a été effectuée. Cette simulation (également appelée
"no dep") sera notre référence. A partir de 1997, deux simulations ont été effectuées. La premiere "N"
inclut le dépot d’azote total mensuel (les effets du dépot de nitrate seuls et d’ammonium seuls ne sont
pas discutés dans cette these). La seconde ("N+PO4") inclut le dépdt d’azote total et de poussiéres dé-
sertiques (voir aussi Figure 4.12). Les effets du dépot de poussiére désertiques sur le cycle du phosphate
sont étudiés dans cette thése car il s’agit d’un élément important en Méditerranée. Les effets du dépot
de poussiere sur le fer et la silice ne sont pas discutés.

1982 1986 1982 1997 2012
Reference

=it >

No dep
30 years spin-up N

No dep >
N + PO4 >

FIGURE 4.12 — Schéma descriptif de la stratégie de modélisation utilisée.

Les effets du dépot atmosphérique sur les différents traceurs biogéochimiques sont donnés par différence
entre les différentes simulations.

4.4.2 Analyse des évolutions interannuelles des traceurs biogéochimiques

Les figures suivantes montrent les évolutions des concentrations moyennes annuelles de différents tra-
ceurs dans I'ensemble du bassin sur différentes couches de la colonne d’eau. Les principaux nutriments
limitant la production biologique sont représentés ainsi que la chlorophylle intégrée dans la couche eu-
photique et le rapport N/P dans la couche de fond.

La Figure 4.13 montre que la concentration moyenne de phosphate en surface dans le bassin est stable
au cours du temps. Aucune tendance n’est observée dans la couche de surface. En revanche, une légere
accumulation de phosphate est observée dans la couche de fond (gain moyen de 0,02 mmol m~2 sur
I’ensemble du bassin entre 1982 et 2012). On observe également que la concentration de phosphate &
I’échelle du bassin est peu impactée par le dépdt atmosphérique. En effet, on observe que la différence de
concentration moyenne de POy entre les simulations augmente dans les couches supérieures de la colonne
d’eau entre 1997 et 2012, mais reste tres faible (< 0,025 mmol m~2). Malgré ces effets d’accumulation, le

dépot d’aérosol semble avoir des effets modestes sur la concentration de phosphate a 1’échelle du bassin.
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FIGURE 4.13 — Evolution inter-annuelle de la concentration annuelle moyenne dans I’ensemble du bassin
(mmol m~2) de phosphate en surface (0-200 m), dans la couche intermédiaire (200-600 m) et dans la
couche de fond (600 m—fond) durant les runs historiques. La courbe verte représente la simulation "nodep"
la courbe rouge représente la simulation "N" et la courbe bleue représente la simulation "N+PO4" durant

toute la période de simulation.

La Figure 4.14 montre les évolutions des concentrations annuelles moyennes de nitrate dans ’ensemble
du bassin. La concentration moyenne a I’échelle de ’ensemble du bassin semble rester stable durant la
toute la période de simulation. Seule la couche intermédiaire, qui contient la LIW, semble étre enrichie
en nitrates au cours de la simulation. Par ailleurs, les effets du dépot atmosphérique sont également
peu marqués. On observe a la fin de la période de simulation une différence de concentration d’environ
0,1 mmol m~3 entre les simulations no dep et N. D’aprés ces résultats, le dépot de poussiéres ne semble
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pas impacter la concentration de nitrate a ’échelle de I’ensemble du bassin.
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FIGURE 4.14 — Evolution inter-annuelle de la concentration annuelle moyenne dans Pensemble du bassin
(mmol m~3) de nitrate en surface (0-200 m), dans la couche intermédiaire (200-600 m) et dans la
couche de fond (600 m—fond) durant les simulations historiques (1982-2012). La courbe verte représente
la simulation "nodep" la courbe rouge représente la simulation "N" et la courbe bleue représente la

simulation "N+PO4" durant toute la période de simulation.
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Bien que le dépot de NHy semble avoir un effet important sur la concentration d’ammonium a la
surface de la Méditerranée (Figure 4.15a), le nitrate reste la forme largement dominante d’azote dans le
bassin. La concentration de NH, est nulle au fond du bassin (Figure 4.15¢) car Pammonium est nitrifié
dans les couches supérieures pour produire du NOg (voir I’équation 3.20).
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FIGURE 4.15 — Evolution inter-annuelle de la concentration annuelle moyenne dans I’ensemble du bassin
(mmol m~3) de nitrate en surface (0-200 m), dans la couche intermédiaire (200-600 m) et dans la
couche de fond (600 m—fond) durant les simulations historiques (1982-2012). La courbe verte représente
la simulation "nodep" la courbe rouge représente la simulation "N" et la courbe bleue représente la
simulation "N+PO4" durant toute la période de simulation.

La Figure 4.16 montre que ’alcalinité totale reste stable dans ’ensemble du bassin durant toute la pé-
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riode de simulation et que, bien que apport atmosphérique d’azote soit important, il n’a pas d’effet sur
I’alcalinité moyenne du bassin.
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FIGURE 4.16 — Evolution inter-annuelle de la concentration annuelle moyenne dans Pensemble du bassin
(mmol m~3) de nitrate en surface (0-200 m), dans la couche intermédiaire (200-600 m) et dans la
couche de fond (600 m—fond) durant les simulations historiques (1982-2012). La courbe verte représente
la simulation "nodep" la courbe rouge représente la simulation "N" et la courbe bleue représente la
simulation "N4+PO4" durant toute la période de simulation.

La concentration de chlorophylle en surface est un traceur de l'activité biologique des océans. La Fi-
gure 4.17 montre ’évolution de la concentration moyenne annuelle de chlorophylle produite par le nano-
phytoplancton (qui est responsable de plus de 80 % de la production de chlorophylle en Méditerranée)
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sur 'ensemble de la couche euphotique (0-200 m) dans chacune des simulations. D’une maniére générale,
cette figure montre que la Méditerranée est trés peu productive. La concentration moyenne de chlorophylle
produite par le nanophytoplancton est comprise en moyenne sur la période entre 0,12 et 0,13 mg m~3.
Meéme si les effets du dépot atmosphérique sur la concentration moyenne annuelle de chlorophylle sont

visibles, ils semblent tout de méme faibles.
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FIGURE 4.17 — Evolution inter-annuelle de la concentration annuelle moyenne dans Pensemble du bassin
(mmol m~3) de NCHL en surface (0-200 m) durant les simulations historiques (1982-2012). La courbe
verte représente la simulation "nodep" la courbe rouge représente la simulation "N" et la courbe bleue
représente la simulation "N4+PO4" durant toute la période de simulation.

Enfin, une autre caractéristique importante de la Méditerranée est son ratio N/P élevé. La Figure 4.18
montre I’évolution interannuelle du rapport N/P en surface et en profondeur sur 'ensemble du bassin.
Pour ce calcul, nous considérons toutes les formes inorganiques de N et de P simulées par le modele
PISCES : DIN/DIP=(NO3+NH,)/PO,.

On observe sur la Figure 4.18 que le rapport N/P élevé est reproduit par le modeéle. Le rapport moyen
est d’environ 20,5 sur ’ensemble de la période. La tendance & la diminution de ce rapport est liée a
I’augmentation de la concentration de phosphate dans la couche de fond. Comme pour les autres traceurs
biogéochimiques, le dépdt atmosphérique n’impacte pas le rapport N/P a I’échelle de I’ensemble du bassin
et a ’échelle des concentrations annuelles.

Les évolutions du rapport N/P de nos simulations semblent cohérentes avec les estimations issues de
la littérature. Néanmoins, il est important de comparer les résultats de nos simulations avec différentes
mesures disponibles afin de s’assurer de la cohérence de nos résultats.
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FIGURE 4.18 — Evolution inter-annuelle du rapport moyen N/P dans 'ensemble du bassin (mmol m~3)
dans la couche de fond (600 m—fond) durant les simulations historiques (1982-2012). La courbe verte
représente la simulation "nodep" la courbe rouge représente la simulation '"N" et la courbe bleue représente
la simulaton "N4+PO4" durant toute la période de simulation.
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4.4.3 Comparaison des résultats des simulations avec des observations

Dans cette partie nous présentons une comparaison des résultats de notre modele avec quelques don-
nées disponibles. Il existe peu de mesures en Méditerranée des variables biogéochimiques. Néanmoins, il
existe des profils verticaux de variables biogéochimiques mesurés au large de Villefranche-sur-mer dans
la mer de Ligure (43,25°N; 7,52°E). Nous commengons ’évaluation du modele avec ces observations qui
sont les mieux documentées en mer Méditerranée (voir par exmple Sarthou and Jeandel, 2001; Tanaka
and Rassoulzadegan, 2004; Heimbiirger et al., 2010). Cette station de mesure est nommée DYFAMED.
Des données ont été récoltées tous les mois entre 1991 et 2013. Ces données comprennent notamment
des profils verticaux de concentrations de nutriments et de chlorophylle. Les figures suivantes montrent
la comparaison des profils verticaux simulés par le modele avec les données récoltées sur la période 1997-
2012.

La Figure 4.19 représente les profils moyens sur la période de simulation de la concentration de POy
pour 3 périodes qui représentent des conditions biogéochimiques contrastées. Janvier est un mois d’hiver
durant lequel le mélange vertical est important, avril correspond a la période de plus forte productivité
et juillet correspond a des conditions trés peu productives et d’échanges verticaux tres réduits. Les points
représentés correspondent a l’ensemble des mesures de chaque mois sur la période de simulation. On
observe que la variabilité saisonniere des profils de POy est correctement reproduite par le modele avec
des valeurs en accord avec les observations.

La Figure 4.20 représente les profils moyens de NOj3 sur la période de simulation. On observe que la
nutricline est bien reproduite par le modele (la nutricline correspond a I’augmentation brutale des concen-
trations de nutriments avec la profondeur). En revanche, il semble que les concentrations sous la nutricline
soient légérement sous estimées.

Enfin nous avons comparé sur la Figure 4.21 les profils de chlorophylle avec les mesures dans les 200
premiers metres (ce qui correspond a la couche euphotique). Les mesures de la chlorophylle sont moins
nombreuses. Elles permettent néanmoins de révéler une caractéristique de la Méditerranée : la présence
d’un maximum de chlorophylle en sub-surface (DCM). Ce maximum se trouve d’aprés les mesures entre
20 et 50 metres de profondeur. Le modele ne reproduit pas ce maximum au mois d’avril. Ceci est pro-
bablement lié & un manque de stratification des eaux. En revanche, on retrouve ce maximum au mois
de juillet, méme si la concentration est légérement sous estimée. On observe également que les effets du
dépot d’azote semblent légerement marqués au niveau du DCM. En effet, on distingue sur la figure une
différence entre les courbes correspondant a la simulation "no dep' et a la simulation "N". Les courbes
des simulations "N" et "N+PO4" sont confondues.
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FIGURE 4.19 — Profils moyens calculé sur la période 1997-2012 de POy en janvier, avril et juillet a la
station DYFAMED. Les points représentent les mesures, la courbe verte représente la simulation "nodep"
la courbe bleue représente la simulation "N" et la courbe rouge représente la simulation "N+PO4". Les
courbes sont quasiment confondues.
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FIGURE 4.20 — Profils moyens calculé sur la période 1997-2012 de NOj3 en janvier, avril et juillet a la
station DYFAMED. Les points représentent les mesures, la courbe verte représente la simulation "nodep"
la courbe bleue représente la simulation "N" et la courbe rouge représente la simulation "N+PO4". Les
courbes sont quasiment confondues.
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FIGURE 4.21 — Profils moyens calculé sur la période 1997-2012 de chlorophylle en janvier, avril et juillet
a la station DYFAMED. Les points représentent les mesures, la courbe verte représente la simulation
"nodep" la courbe bleue représente la simulation "N" et la courbe rouge représente la simulation "N+PO4".
Les courbes sont quasiment confondues.
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Ces résultats semblent montrer que le modéle représente bien la biogéochimie dans la région de Ligure,
malgré une nutricline peu marquée. Les figures permettent également de montrer que le dépot atmosphé-
rique ne semble pas avoir d’effet sur la répartition des nutriments sur la verticale. Seuls les effets du dépot
d’azote au mois de juillet semblent étre détectables. Sur ’ensemble des figures présentées, les courbes cor-
respondant aux différentes simulations sont pratiquement confondues. Afin de vérifier le comportement
du modele sur d’autres régions, nous avons comparé les profils verticaux avec des mesures effectuées dans
d’autres régions du bassin. Pour cela, nous utilisons les travaux de Manca et al. (2004) qui compilent les
mesures biogéochimiques effectuées en Méditerranée entre 1908 et 1999 et les répartissent en différentes
régions. Les figures suivantes montrent la comparaison des profils moyens de nos simulations et les valeurs
mesurées utilisés dans cette étude dans différentes zones.

Les Figures 4.22 et 4.23 représentent les profils moyens interannuels de PO4 et NO3 dans 2 zones du
bassin Est. La zone Nord levantine (Figure 4.22) correspond & la zone de formation de la LIW. Les
concentrations de PO, et NO3 dans cette zone sont correctement reproduites par le modele. En parti-
culier, les concentrations dans les 1000 premiers metres sont tres proches des données. Il semble que la
concentration de phosphate soit légerement sous—estimée au fond. Néanmoins, les valeurs du modele sont
comprises dans la variabilité des mesures. De plus, les concentrations de phosphate sont particulierement
faibles en Méditerranée. De telles valeurs sont en général proches de la limite de détection des appareils
de mesure. Ainsi, 'incertitude sur les valeurs mesurées est souvent grande.
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FIGURE 4.22 — Profils annuels moyens calculés sur la période 1997-2012 de phosphate (gauche) et nitrate
(droite) dans la zone Nord levantine représentée sur la carte par le point rouge. Les points représentent
les mesures issues de Manca et al. (2004) avec leur écart—type, la courbe bleue représente la simulation
"nodep" la courbe verte représente la simulation "N" et la courbe rouge représente la simulation "N+PO4".
Les courbes sont quasiment confondues.

La région Sud du bassin Ionien (Figure 4.23) est la plus oligotrophe de la Méditerranée. La concen-
tration en nutriments, et en particulier en phosphate, est trés faible durant I’ensemble de I'année. On
observe sur la Figure 4.23 que la concentration de POy, est plus faible que dans la région Nord levantine.
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On observe également que la nutricline reproduite par le modeéle semble surestimée par rapport aux me-
sures. Au contraire, la concentration de NO3 dans la nutricline semble sous—estimée. Par ailleurs, ces 2
figures montrent qu’il n’y a pas de différence de concentration entre les différentes simulations.
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FIGURE 4.23 — Profils annuels moyens calculés sur la période 1997-2012 de phosphate (gauche) et nitrate
(droite) dans la zone Sud ionienne représentée sur la carte par le point rouge. Les points représentent les
mesures issues de Manca et al. (2004) avec 1’écart—type, la courbe bleue représente la simulation "nodep"
la courbe verte représente la simulation "N" et la courbe rouge représente la simulation "N+PO4". Les
courbes sont quasiment confondues.

Il existe peu de données de concentration de chlorophylle sur le bassin. Les figures suivantes montrent
les profils moyens de chlorophylle dans 3 régions. La Figure 4.24 montre les profils moyens de nitrate,
phosphate et chlorophylle dans le Sud de 1’Adriatique. Cette zone est une zone de formation d’eaux
profondes. On observe que le profil vertical moyen de phosphate produit par le modele correspond aux
valeurs mesurées. En revanche, les concentrations de nitrate au-dela de la nutricline semblent largement
sous—estimées. Les profils moyens de chlorophylle correspondent aux mesures dans les 75 premiers metres.
Le maximum de sub—surface de chlorophylle est bien reproduit par le modele. Les mesures en profondeur
sont tres rares et leur incertitude est grande.

Les Figures suivantes (Figures 4.25 et 4.26) montrent les profils moyens calculés dans 2 régions pro-
ductives du bassin Ouest : le courant algérien et le Golfe du Lion. Sur la Figure 4.25, il semble que la
nutricline soit trop peu profonde dans la zone du courant algérien bien que la Figure 4.26 montre que le
modele reproduit des profils verticaux de nutriments et de chlorophylle corrects dans la région du Golfe
du Lion. Dans le bassin Ouest, la surestimation des concentrations de nutriments en surface entraine
une surestimation de la production de chlorophylle. Il existe une anomalie positive de SSH dans toute la
région Sud-Ouest du bassin Ouest (Hamon et al., 2016). Cette anomalie a pu déplacer la nutricline dans
nos simulations et provoquer les différences que 1’on observe.

D’une maniere générale, la comparaison des valeurs simulées avec les mesures dans différentes régions
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FIGURE 4.24 — Profils annuels moyens calculés sur la période 19972012 de phosphate (gauche), nitrate
(droite) et chlorophylle (bas) dans la zone Sud adriatique représentée sur la carte par le point rouge.
Les points représentent les mesures issues de Manca et al. (2004) avec 1'écart—type, la courbe bleue
représente la simulation "nodep" la courbe verte représente la simulation "N" et la courbe rouge représente
la simulation "N4+PO4".

de la Méditerranée montre que le modele reproduit bien les principales caractéristiques biogéochimiques
du bassin méditerranéen. Ces caractéristiques principales sont : la présence d’'un gradient Est—Ouest de
concentration en nutriments et de productivité, un cycle saisonnier marqué, la présence d’une nutricline
entre 200 et 400 metres de profondeur et la présence d’un maximum de chlorophylle en sub—surface. Malgré
quelques défauts comme la sous-estimation des concentrations en profondeur (notamment des concen-
trations de NO3) ou ’établissement du maximum de sub-surface de chlorophylle plus tard que dans les
observations, le modéle NEMOMOED12/PISCES reproduit de maniére satisfaisante les principales ca-
ractéristiques biogéochimiques de la Méditerranée. Par ailleurs, les mesures utilisées pour comparer notre
modele sont les rares mesures qui sont disponibles et les concentrations tres faibles observées en Méditer-
ranée rendent les mesures souvent incertaines. Enfin, ’ensemble des calculs effectués sur des moyennes
inter—annuelles sur I’ensemble du bassin montre que le dépét atmosphérique de nutriments n’a que tres
peu d’effets sur la distribution grande échelle des nutriments du bassin.
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FIGURE 4.25 — Profils annuels moyens calculés sur la période 1997-2012 de phosphate (gauche), nitrate
(droite) et chlorophylle (bas) dans la zone du courant algérien représentée sur la carte par le point
rouge. Les points représentent les mesures issues de Manca et al. (2004) avec 1’écart—type, la courbe bleue
représente la simulation "nodep" la courbe verte représente la simulation "N" et la courbe rouge représente
la simulation "N+PO4". Les courbes sont quasiment confondues.
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FIGURE 4.26 — Profils annuels moyens calculés sur la période 1997-2012 de phosphate (gauche), nitrate
(droite) et chlorophylle dans la zone du Golfe du Lion représentée sur la carte par le point rouge. Les points
représentent les mesures issues de Manca et al. (2004) avec l’écart—type, la courbe bleue représente la
simulation "nodep" la courbe verte représente la simulation "N" et la courbe rouge représente la simulation
"N+PO4". Les courbes sont quasiment confondues.
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Nous avons sélectionné les modeles de dépot atmosphérique qui nous permettent de re-
présenter les variations saisonniéres du dép6t sur une longue période de temps. Les flux
de dép6t représentés par ces modeles sont évalués dans la chapitre suivant. Les modifi-
cations apportées au modele PISCES nous permettent d’inclure le dép6t atmosphérique
comme source de nutriments. Nos bilans a I’échelle inter—annuelle indiquent que le modéle
NEMOMED12/PISCES est a I’équilibre biogéochimique. En revanche, ces premiers bilans
montrent également que l’influence du dép6t atmosphérique ne semble pas changer signi-
ficativement les conditions biogéochimiques moyennes a I’échelle de ’ensemble du bassin.
C’est pourquoi nous allons étudier dans le chapitre suivant les effets spécifiques de 1’azote
anthropique et du phosphate issu des poussiéres sur les traceurs biogéochimiques de surface
au cours des cycles saisonniers.




Chapitre 5

Simulation des effets du dépot
atmosphérique de phosphate naturel

et d’azote anthropique avec le
modéele NEMOMED12/PISCES

Dans ce chapitre, les effets du dépo6t d’azote et de phosphate naturel sur la biogéochi-
mie de la Méditerranée sont étudiés. Pour cela, aprés avoir évalué les flux de dépot re-
présentés par les modéles atmosphériques, les effets du dépot atmosphérique sur les bi-
lans de nutriments a 1’échelle du bassin sont analysés a partir des simulations mises en
place précédemment. Puis, les variations de productivité biologique induites par le dé-
pOt atmosphérique sont analysées. Ces travaux sont transcrits dans une publication (Ri-
chon et al., 2017b). Les effets du dépét atmosphérique sur les limitations en nutriments a
la surface de la Méditerranée sont également mis en évidence. Enfin, les effets a court
terme du dépot atmosphérique sur la biomasse phytoplanctonique sont présentés dans
différentes régions du bassin qui connaissent des conditions biogéochimiques contrastées.
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5.1 Article : Modélisation des effets du dépot atmosphérique
d’azote et de phosphate issu des poussiéres sur les bilans de
nutriments et de production biologique de la Méditerranée
(Richon et al., 2017b)

L’objectif de cet article est de donner un premier bilan des effets du dép6t atmosphérique de nutri-
ments issus de sources naturelles et anthropiques sur les cycles biogéochimiques de la Méditerranée. Il
s’agit de la premiére étude de modélisation a 1’échelle du bassin prenant en compte le dépdt atmosphé-
rique d’azote et de phosphate a haute résolution spatiale et temporelle sur une longue échelle de temps
(les résultats sont analysés sur 15 ans de simulation).

Apres avoir décrit et évalué les performances du modele afin d’en souligner les principales caractéris-
tiques et limitations, cet article décrit les effets de I’ajout du dépot d’azote et de phosphate atmosphé-
rique comme source de nutriments sur la biogéochimie du bassin. Les effets du dépot atmosphérique sur
I’ensemble du bassin sont a priori inconnus. C’est pourquoi nous analysons dans cet article séparément
les effets du dépo6t d’azote et de phosphate sur les concentrations de nutriments, la production de chlo-
rophylle, la biomasse planctonique et bactérienne ainsi que la productivité primaire. L’importance du
dépdt atmosphérique comme source de nutriments pour la Méditerranée est également inconnue, malgré
I’existence de rares mesures. En effet, peu d’études se sont intéressées au calcul des bilans des apports ex-
térieurs de nutriments a 1’échelle du bassin en prenant en compte les aérosols comme source de nutriments
(Krom et al., 2004). L’utilisation de modeles qui couvrent l’ensemble du bassin méditerranéen permet
d’effectuer pour la premiere fois un bilan des apports externes de nutriments qui inclue les apports de
I’Atlantique, des fleuves et de I'atmosphere.
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Atmospheric deposition represents a significant source of nutrients at the Mediterranean basin scale. We
apply aerosol deposition fields simulated from atmospheric models into the high resolution oceanic bio-
geochemical model NEMOMED12/PISCES with nutrient ratios used for plankton growth set to Redfield
ratio. We perform 3 simulations to determine the impact of nutrients on productivity over the period
1997-2012: (i) without atmospheric deposition, (ii) with nitrogen deposition from anthropogenic and
natural sources, and (iii) with deposition of both nitrogen (from anthropogenic and natural sources)

Keywords:
Mediterranean
Biogeochemistry

ﬁirtoris:rit and phosphate from desert dust. Time series of modeled deposition fluxes are compared to available
Deposition measurements. This comparison with measurements shows that both variability and intensity ranges

are realistic enough for our main purpose of estimating the atmospheric deposition impact on
Mediterranean biogeochemical tracers such as surface nutrient concentrations, chlorophyll a and plank-
ton concentrations. Our results show that atmospheric deposition is one of the major sources of nitrogen
and phosphorus for some regions of the oligotrophic Mediterranean Sea. More than 18 - 10°gN month !
are deposited to the whole Mediterranean Sea. This deposition is responsible for an average increase of
30-50% in primary production over vast regions. Natural dust-derived deposition of phosphorus is spar-
ser in space and time (0.5 - 10° g month™! on average over the entire basin). However, dust deposition
events can significantly affect biological production. We calculate fertilizing effects of phosphate from
dust to be low on average (6-10%) but up to 30% increase in primary productivity can be observed during
the months when surface water stratification occurs. Finally, these fertilizing effects are shown to be
transmitted along the biological chain (primary production, Chl a, phytoplankton, zooplankton, grazing).
We also perform a preliminary study on the maximal biological response of the Mediterranean by sim-
ulating extreme deposition events throughout the basin over a full year period. We show that nitrogen
deposition effects observed in our long-term simulations (1997-2012) are close to maximal effects (i.e.
those produced by high intensity deposition events) whereas dust-derived phosphate effects are substan-
tially weaker than the effect on productivity reached when an extreme deposition event occurs.

© 2017 Published by Elsevier Ltd.

1. Introduction

The Mediterranean Sea is an oligotrophic, low-nutrient low-
chlorophyll (LNLC) semi enclosed basin displaying strong spatial

* Corresponding author.
E-mail address: camille.richon@Isce.ipsl.fr (C. Richon).

http://dx.doi.org/10.1016/j.pocean.2017.04.009
0079-6611/© 2017 Published by Elsevier Ltd.

and seasonal variations in nutrient concentrations and chlorophyll
production (Béthoux et al., 1992; Moutin et al., 2012; Mignot et al.,
2014). Two deep basins are separated by the shallow Strait of Sicily
(~200 m depth). Nutrient concentrations (P, N and Si) are higher
over the western part, sustaining more primary productivity than
the eastern part (Béthoux et al., 1998). In the western part, one
of the main sources of nutrients is the Atlantic through the Strait

Please cite this article in press as: Richon, C, et al. Modeling the impacts of atmospheric deposition of nitrogen and desert dust-derived phosphorus on
nutrients and biological budgets of the Mediterranean Sea. Prog. Oceanogr. (2017), http://dx.doi.org/10.1016/j.pocean.2017.04.009
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of Gibraltar but major rivers such as the Rhéne and the Ebro deliver
nutrients to the Algero-Provencal basin. In the eastern part, coastal
regions benefit from runoff from the major rivers such as the P6
and the Nile and from the Dardanelles Strait (Ludwig et al.,
2009). During summer, the Mediterranean is highly stratified ver-
tically and the extreme reduction of vertical exchanges that upwell
nutrient-richer deep water to the surface layer causes the surface
layer to be strongly depleted in nutrients (D'Ortenzio et al.,
2005). During this period ranging from the end of May to the end
of August, the main nutrient source for the remote parts of this
LNLC region is atmospheric deposition of natural and anthro-
pogenic aerosols (Herut et al., 2001; Carbo et al., 2005). Atmo-
spheric deposition of aerosols from continental sources brings
bioavailable nutrients to the surface Mediterranean Sea such as
nitrate and phosphate that are limiting biological production over
the major part of surface waters in the basin (Tanaka et al., 2011;
Palmiéri, 2014) and also carbon in the form of sugars and carbohy-
drates (Theodosi et al., 2016). The main aerosol source to the pela-
gic Mediterranean Sea is Saharan soil dust which is a significant
source of phosphorus (Ridame and Guieu, 2002). But important
anthropogenic aerosols deposition fluxes have been measured over
northern and eastern parts of the basin (Violaki et al., 2010;
Izquierdo et al., 2012).

External nutrient inputs into the Mediterranean Sea are still not
fully constrained. River inputs have been quantified using inte-
grated modeling approach (Ludwig et al., 2009), the input from
the Gibraltar Strait and the Dardanelles Strait have been con-
strained by in situ observation (Béthoux et al., 2002), remote sens-
ing and modeling approaches (Huertas et al., 2012; Kopasakis et al.,
2012) while atmospheric contribution is still poorly quantified. Net
exchange of NO; and POy, at the Gibraltar Strait are negative, which
means there is an outgoing flux of these nutrients from the
Mediterranean to the Atlantic. The different measurements and
models to constrain nutrient inputs from coastal inputs and Gibral-
tar allowed to reproduce average seasonal climatologies of nutrient
inputs. The nutrient fluxes estimates from rivers, Dardanelles and
Gibraltar are based on water discharge estimates which display
more than 50% variability according to the season, the region and
the estimation method (see Béthoux et al, 1998; Ludwig et al.,
2009; Huertas et al., 2012). The few existing estimations of atmo-
spheric nutrient deposition are based on local observations that are
not necessarily representative of the whole basin. Guerzoni et al.
(1997) estimated that from 2 to 46 g m 2 year ! of Saharan dust
are deposited over the Mediterranean Sea. The major part of this
deposition is through wet deposition whereas dry deposition has
a lesser contribution (see also Bergametti et al., 1989; Loye-Pilot
and Martin, 1996; Guerzoni et al., 1999). Mass deposition of nutri-
ents from atmosphere is equivalent or even dominant in some
places such as the Ionian basin and other offshore areas like Corsica
over riverine nutrient fluxes reaching the pelagic zone (Loye-Pilot
et al., 1986).

Many studies have shown that dust deposition from the Sahara
is an important source of dissolved trace elements to the upper lay-
ers of the sea, in particular of trace metals (e.g., Dulac et al., 1989;
Guerzoni et al., 1999; Guieu et al., 2002). Unlike river inputs and
other external sources of nutrients (e.g. Gibraltar and the Dar-
danelles) for which climatological nutrient fluxes were measured,
atmospheric deposition is poorly constrained: measurements and
monitoring studies of deposition fluxes are sparse. Monitoring
studies reveal that dust deposition is highly variable in space and
time and that most of the yearly amount of deposition occurs from
a few episodic events (e.g., Bergametti et al., 1992; Loye-Pilot and
Martin, 1996; Vincent et al., 2016). In order to constrain the sea-
sonal cycle of dust deposition, measurements of deposition fluxes
in different regions (several stations covering the East and West
basins) over several years would be necessary. Measurements of

natural dust deposition on coastal regions indicate that several
grams per square meters can be deposited within hours under a
dust storm (Ganor and Mamane, 1982; Loye-Pilot and Martin,
1996; Bonnet and Guieu, 2006; Guieu et al., 2010; Ternon et al.,
2010). Rare monitoring network datasets are available in the
Mediterranean region to constrain regional atmospheric deposi-
tion simulations (Guieu et al., 2010). The recent MOOSE (http://
mistrals.sedoo.fr/ChArMEx/) and ChArMEx/CARAGA (Vincent
et al., 2016) deposition sampling networks give new constrains
on deposition rates in the northwestern and western part of the
coastal Mediterranean. In addition to the uncertainties on the
deposition rate, the chemical composition of the aerosols depos-
ited and their transformations in seawater is not yet fully under-
stood. Once lifted by winds, aerosols experience various
conditions in the air column (UV, irradiation, processing by cloud
droplets, mixing). These conditions can modify the composition
and size distribution of soil dust particles (Desboeufs et al., 2001).

To date, few studies have investigated the consequences of dust
deposition on the nutrient budgets and the biological activity of
the Mediterranean Sea in realistic conditions (mesocosms or
in situ studies based on autochtonous water masses and species).
Experimental work such as the DUNE project aimed at studying
the response of mesocosms to the addition of artificially aged Saha-
ran dust, reproducing the conditions of natural dust deposition
events (Guieu et al.,, 2010; Guieu et al., 2014a). Results showed
an increase in chlorophyll a production within a few hours after
dust deposition. The results also showed that primary producers
and primary consumers (small phytoplankton, diatoms and zoo-
plankton) displayed a rather low increase in abundance. Small phy-
toplankton (<3 pm) and bacteria were more impacted by dust
deposition than primary producers resulting in a more hetero-
trophic natural assemblage. Another conclusion was that the sink-
ing of POC through DOM/dust ballast effect and aggregation
processes was favored under dust deposition event decreasing
the residence time of nutrients in the euphotic layer by several
days (Guieu et al., 2014b).

In the context of climate change, models provide a useful tool to
investigate the effects of changing environmental conditions on
the biogeochemical cycles of the oceans (Steinacher et al., 2010;
Bopp et al., 2013). The Mediterranean basin is thought to be highly
sensitive to climate change impacts due to the short residence time
of the waters (less than 100 years) and the high impact of anthro-
pogenic activities. The Mediterranean Sea has been described as a
miniature ocean and an ideal laboratory for impact studies (The
Mermex Group, 2011). Coupled physical-biogeochemical models
allow us to represent the evolutions of the different physical and
biological tracers on multidecadal time scales. They give the oppor-
tunity to disentangle the influences of various external conditions
on processes such as primary production or carbon export. Guieu
et al. (2014b) performed numerical biogeochemical experiments
in the global ocean by simulating intense episodic atmospheric
deposition events. Their results suggest that using high temporal
resolution atmospheric deposition forcing induces a more impor-
tant biological response from the models, compared to previously
used large scale and long time averaged deposition inputs. To our
knowledge, the present work is the first to use high-resolution
long-term (i.e. multi-year) modeling to study the impacts of Saha-
ran dust and anthropogenic nitrogen deposition on the Mediter-
ranean basin biogeochemistry. The explicit representation of
atmospheric nutrient source when modeling the Mediterranean
Sea provides a valuable approach to apprehend the effect of the
natural and anthropogenic aerosol deposition on biogeochemical
cycles.

In this study, we aim at simulating the impacts of atmospheric
aerosol deposition on the Mediterranean Sea, quantifying its con-
tribution on marine nutrient budgets of the basin and investigating
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its consequences for biological production at the regional and sea-
sonal scale. To this end, we used the 3-D bio-geochemical model
PISCES (Aumont et al., 2015) with a high resolution (1/12°), with
physical oceanic forcing from simulations made with NEMO-
MED12 (Hamon et al., 2016), atmospheric deposition forcing of
nitrogen (nitrate and ammonium) from both natural and anthro-
pogenic sources modeled with LMDz-INCA (Hauglustaine et al.,
2014) and phosphate inputs from Saharan dust modeled with
ALADIN-Climate (Nabat et al., 2015). Our methodology is pre-
sented in Section 2. Section 3 presents results in terms of seasonal
variability of the deposition, impact on nutrient budgets, and spa-
tial variability of the biological response. In Section 4, we discuss
our new basin scale assessment of nutrient budgets including
atmospheric deposition, the variability of responses to this deposi-
tion, the transmission of impacts along the biological chain and the
maximal potential response of the Mediterranean surface waters to
idealized very intense aerosol deposition events occurring monthly
over a full year time.

2. Methods
2.1. Ocean model

We use a regional configuration of the oceanic model NEMO
(Madec, 2008) over the Mediterranean Sea (MED12 configuration).
The MED12 grid is the standard irregular ORCA grid with a 1/12°
horizontal resolution stretched in latitude, equivalent to a resolu-
tion ranging between 6 km and 8 km at respectively 46 °N and
30°N. This resolution is so-called “eddy resolving” because it
resolves important features of the Mediterranean circulation that
are fine-scale structures and small eddies. In the vertical, 75
unevenly spaced levels are used ranging from 1 m at the surface,
to 134m at the bottom. The physical parameters are fully
described in Hamon et al. (2016).

This physical model is coupled to the biogeochemical model
PISCES (Aumont and Bopp, 2006). PISCES is constructed on the
assumption that phytoplankton growth is directly limited by the
external availability of nutrients (Monod, 1958). The model has
24 compartments including 2 phytoplankton (nanophytoplankton
and diatoms) and 2 zooplankton classes (microzooplankton and
mesozooplankton). Phytoplankton growth can be limited by five
different forms of nutrients: nitrate, ammonium, phosphate, sili-
cate and iron. A full description of PISCES together with its last
developments can be found in Aumont et al. (2015). The regional
Mediterranean configuration of the coupled model NEMOMED12/
PISCES was developed by Palmiéri (2014). In this model, nutrient
ratios in the plankton cells are fixed following the revised Redfield
ratio for C:N:P of 122:16:1 (Takahashi et al., 1985). Bacterial con-
centration is only indirectly derived from zooplankton concentra-
tions and is not explicitly modeled.

Initial nutrient concentrations in the Mediterranean come from
the SeaDataNet database (Schaap and Lowry, 2010) and nutrient
concentrations in the buffer zone (between 11°W and the Strait
of Gibraltar) are prescribed from World Ocean Atlas (WOA)
(Locarnini et al., 2006). Coastal and riverine nutrient and freshwa-
ter fluxes are derived from Ludwig et al. (2009), the Dardanelles’
Strait is included in these forcings and treated as a river. From
now on, the term ‘rivers’ refer to both river mouth and the Dar-
danelles Strait. Salinity and temperature are initialized from the
MEDATLAS II climatology (Fichaut et al., 2003). Temperature, salin-
ity and nutrients are relaxed to seasonal climatologies with a time
constant of one month in the buffer zone. This short relaxation
time is necessary to keep the values in the buffer zone close to real-
ity. Because of the small size of the buffer zone, water circulation in
this area would otherwise induce highly unrealistic fluxes.

The biogeochemical model is ran in its offline mode, similar to
what was done in the studies by Palmiéri et al. (2015), Ayache
et al. (2015a), Ayache et al. (2015b), Guyennon et al. (2015) and
Ayache et al. (2016). Biogeochemical quantities being passive trac-
ers, they are transported during the simulation with PISCES from
an advection-diffusion equation with dynamical fields (velocities,
mixing coefficients...) beforehand calculated by NEMO dynamical
model.

2.2. Atmospheric deposition forcings

In this study, we focus on the deposition of nitrogen and phos-
phorus, which are well-known to be limiting elements in Mediter-
ranean waters (Tanaka et al, 2011). Using available model
deposition gridded fields, we consider atmospheric deposition of
N from both natural and anthropogenic sources and of P from
desert dust. We make no distinction in terms of solubility between
particle size or deposition type (dry vs. wet). The 16-year period
over which the deposition fields were available (1997-2012) is
our study period. Spatial resolution of the dust deposition fields
is 0.5° (135 x 189 total grid points, 1007 grid points over the
Mediterranean Sea). Spatial resolution of the nitrogen deposition
fields is 1.9° in latitude and 3.75° in longitude (144 x 143 grid
points in total, ~120 grid points over the Mediterranean). The
deposition fields are spatially interpolated to the 1/12°grid of the
NEMOMED12 model (567 x 264 grid points in total, >55,000 grid
points over the surface Mediterranean Sea).

2.2.1. Nitrogen deposition

The nitrogen deposition forcing is derived from a long-term
simulation performed with the global chemistry-climate model
LMDz-INCA (Hauglustaine et al., 2014). Meteorological data for
nudging come from the European Centre for Medium-Range
Weather Forecasts (ECMWF) reanalysis. We use monthly files
ranging from 1997 to 2012 of wet and dry deposition of inorganic
nitrate and ammonium. These species come from different natural
and anthropogenic sources described in Wang et al. (2015): e.g.,
agricultural emissions, fossil fuels, biofuels, wildfires, natural soil
and oceans. The nitrogen deposition fields read in PISCES consist
of the sum of nitrogen from NO5 and NH, deposition coming from
LMDz-INCA. These species are not directly emitted in the atmo-
sphere but are secondary products from chemical transformations
of NO(xy and NH; emitted from soil, combustion, ocean and other
natural sources. Deposition of NO) is not included in our simula-
tions. The chemical reactions in the atmosphere producing NH4
and NOs are dependent on temperature and relative humidity
(see Hauglustaine et al. (2014) for detailed chemical reactions). A
limitation of our approach is that we do not take into account
NO, NO,, N,0, NH; deposition because these species are not explic-
itly represented in the PISCES model. For the rest of the study, we
refer to “N deposition” as the sum of NO3 + NH4 which are both
considered 100% soluble independently of atmospheric conditions
and chemical origin.

2.2.2. Phosphorus deposition from desert dust

The desert dust deposition fields used in this study represent
desert dust particles coming from the Sahara and Middle East. They
have been lifted by winds and sandstorms, then transported and
deposited over the Mediterranean basin. This dataset has been
obtained from a high resolution (50 km) atmospheric simulation,
carried out with the regional climate model ALADIN-Climate. This
model (Nabat et al., 2015) has an interactive aerosol scheme,
including the representation of dust particles in three size bins
(0.01-1.0, 1.0-2.5 and 2.5-20.0 pum) as well as the associated pro-
cesses (emission, transport, sedimentation, dry deposition, and wet
deposition in and below the clouds). Deposition output at a 3-hour
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frequency have been saved from a multi-annual simulation (1980-
2012) for use in the present study. Note that in this ALADIN-
Climate simulation based on a regional domain including the
Mediterranean basin and the surrounding dust-source regions, lat-
eral boundary conditions come from the ERA-Interim reanalysis
(Dee et al., 2011).

We implemented these natural dust forcings in PISCES for the
period 1997-2012 with the hypothesis that mineral soluble frac-
tion of dust in P, Si and Fe is fixed regardless of the environmental
conditions. We chose to focus on P deposition from dust with the
hypothesis that it contains 735 ppm of phosphorus among which
10% is in soluble phosphate form Anderson et al. (2010).

Desert dust is not the only atmospheric source of bioavailable
phosphorus for the Mediterranean region. Combustion processes
related to energy consumption and biomass burning are also an
important source of soluble aerosol material (Mahowald et al.,
2008; Myriokefalitakis et al., 2016). These sources are estimated
to account on the global scale to 5-15% of total PO, deposition.
But Mahowald et al. (2008) estimated that anthropogenic phos-
phorus may account for more than 50% of the deposition over olig-
otrophic areas. We focus here on phosphate from natural dust and
do not account for anthropogenic deposition.

2.3. Simulation set up

Fig. 1 sketches our simulation set-up. We compare 3 different
simulations of the period 1997-2012 in order to investigate sepa-
rately the impacts of phosphate and nitrogen atmospheric deposi-
tion. The simulations are summarized in Table 1. The reference
(“No dep”) simulation is run without any nutrient deposition, only
with physical forcing and with external nutrient inputs (biogeo-
chemical forcing) from rivers and the Gibraltar strait. One simula-
tion (“N”) considers only atmospheric deposition of nitrogen, and
the last one (“N + PO4") considers both nitrogen and dust-derived
phosphate deposition. We stored monthly averages of the biogeo-
chemical variables during the whole historical runs. The results we
show are the separate effects of nitrogen and dust-derived phos-
phorus deposition by difference between the simulations.

The initialization state was obtained from a prior 15-year sim-
ulation over 1982-1996 without atmospheric deposition as well,
itself initialized by a 30-year spin-up performed in order to
set all biogeochemical variables to equilibrium. This spin-up was
done by running six 5-year loops using physical and biogeochem-
ical forcings from 1982 to 1986.

We did an additional one year simulation with dust-derived
phosphate deposition only (“PO4 only”). This simulation was
designed as a test whether the effects of nitrogen and phosphate
depositions were independent. We observe the same effects of
phosphate deposition in the “PO, only” simulation than in the
“N +PO4” simulation (not shown). This finding indicates that the
effects of phosphate deposition can be derived by difference
between the “N + PO,4” and “N” simulations.

1982 1986 1982

Table 1
Description of the biogeochemical forcings used for our different simulations.
Name Rivers + Gibraltar N deposition P deposition
No dep Monthly No No
N Monthly Monthly No
N+PO, Monthly Monthly 3-hourly
PO,4 only (not shown) Monthly No 3-hourly

2.4. Sensitivity test: Maximum biological response to intense
deposition events

In order to quantify the maximum potential biological response
to atmospheric deposition, we performed additional simulations
following Guieu et al. (2014b) which consist in simulating spatially
uniform intense deposition of N and PO, at different periods of the
year. We conducted one-year simulations with spatially uniform
intense deposition fluxes occurring the first day of every month
during 24 h. After the first day, aerosol deposition was kept at zero
until the end of the month. Based on recorded fluxes during high
deposition events around the Mediterranean, we chose to apply
uniform deposition of 40 - 10> gm 2 day ! of NO; and the same
amount of NH,4 for “N” and the phosphate from 10 g m~2 day '
of desert dust in the “N + PO4” test. In the ALADIN Climate model,
deposition fluxes of dust over 24 h can be locally as large as 10—
12 g m2day~" in the 1997-2012 period.

The fluxes applied represent large scale extreme deposition
events that have been observed in some Mediterranean regions.
The likelihood of such events varies according to the region and
the season and event covering the entire basin at once are highly
unlikely. These idealized fluxes aim at determining the most sensi-
tive regions and season to atmospheric deposition. Moreover, sim-
ulating these episodic uniform events monthly allows us to study
the potential maximum response of all regions of the Mediter-
ranean under different physical and biological conditions. We
assume that the maximum relative change in surface biological
tracer concentrations (nutrients, chlorophyll a, plankton biomass)
we observe is the maximum potential biological response to an
intense atmospheric deposition event.

3. Results

3.1. Evaluation of the modeled marine nutrients and surface
chlorophyll a

The NEMO-MED simulation used in this study to force the
PISCES model is described and validated in Hamon et al. (2016)
(simulation named NM12-FREE). The simulation reproduces well
the general circulation of the water masses and its variability,
despite some shortcomings pointed out by the authors, such as
too slow transports through the Strait of Gibraltar (by about
0.1 Sv), a slightly too weak circulation and mesoscale activity in

1997 2012

—EE

30 years spin-up
No dep

No dep

Reference
>
>

N + PO4
>

Fig. 1. Schematics of our modelling strategy.
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the Western basin (Algerian Current, Northern Current), and a tem-
poral drift in the heat and salt contents in the intermediate layer all
over the Mediterranean Sea, leading to too warm (about +0.25 °C)
and too salty (about +0.1 psu) intermediate waters at the end of
the period. The ability of the model to reproduce the general circu-
lation of the water masses was also evaluated in a similar configu-
ration by Ayache et al. (2016) and the representation of biological
parameters in a Mediterranean configuration of PISCES was evalu-
ated by Palmiéri (2014).

We evaluate the outputs from our reference simulation using
measurements from different campaigns. Our reference simulation
reproduces reasonably well observations at the basin scale. The
model captures the main characteristics of the nutrients distribu-
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tions observed along the BOUM cruise section (Moutin et al.,
2012), producing a realistic gradient from West to East and a ver-
tical structure showing subsurface maximum of concentrations
due to Levantine Intermediate Water (LIW) (Fig. 2). However we
can identify some shortcomings. The model underestimates the
concentrations in the western basin and produces a nutricline
too smooth compared with observations (See inserts in Fig. 2).
The model also simulates a realistic biogeochemical production,
as diagnosed from the surface Chl a distribution (Fig. 3). The model
produces the salient West-to-East gradient in Chl a seen by satel-
lite, with the main productive regions located in the western basin,
in the Alboran Sea influenced by the nutrient rich water masses
flowing through Gibraltar, and in the Gulf of Lions where winter
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Fig. 2. Evaluation of the model NEMOMED12/PISCES. Concentration calculated by the model (background) and measures from the BOUM cruise (dots) Moutin et al. (2012).
Values represent the month of June 2008 which is the period of the cruise. Inserts show the top 500 m of the water column.

Please cite this article in press as: Richon, C, et al. Modeling the impacts of atmospheric deposition of nitrogen and desert dust-derived phosphorus on
nutrients and biological budgets of the Mediterranean Sea. Prog. Oceanogr. (2017), http://dx.doi.org/10.1016/j.pocean.2017.04.009




6 C. Richon et al./Progress in Oceanography xxx (2017) XXx-Xxx
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Fig. 3. Evaluation of the model NEMOMED12/PISCES. Satellite (left) and modeled (right) surface chlorophyll a averaged over the period 1997-2012. The satellite observation
comes from ESA-CCI reflectance products interpolated with the MedOC4 algorithm Volpe et al. (2007). Red star indicates the location of the DYFAMED measurement station.

(For interpretation of the references to colour in this figure legend, the reader is referred to the web version of this article.)

Table 2

Average concentrations (10° mol L") in Atliantic inflowing and Mediterranean outflowing waters. Our calculations are averages for the whole simulation period, Huertas et al.

(2012) are for 2005-2008. Parentheses values are the standard deviation.

[PO4]infiow [PO4]oueftow [NO3Jinfiow [PO4]inftow [NO3]ougfiow
This work 0.19 (0.06) 0.39 (0.003) 35 (1.0) 6.3 (0.06)
Huertas et al. 027 (0.04) 0.49 (0.05) 3.1(0.4) 8.7 (06)

vertical mixing brings nutrient rich water masses to the surface.
We note however a severe underestimation of about 50% in the
coastal areas. Satellite estimations in coastal turbid waters are
known to be highly uncertain. We compared the average chloro-
phyll concentration measured at the DYFAMED station for the per-
iod 1997-2005 (Marty et al., 2002; Faugeras et al., 2003) with our
model outputs. We found that the average measured chlorophyll a
in the top 200 m is 0.290+0.177-10"2gm™> and the average
model value is 0.205+ 0.111-107> g m~>. The model also repro-
duces well the chlorophyll vertical distribution observed in sum-
mer at the DYFAMED station with a deep chlorophyll maximum
around 50-80 m depth. However, the vertical stratification is too
weak before the end of May in the model. As a consequence, we
do not produce the deep chlorophyll maximum in spring as in
the DYFAMED observations.

Nutrient inputs at Gibraltar represent an important source for
the surface Alboran Sea (see Fig. 3), but net exchanges of NO3;
and PO, are negative (outflow of nutrients to the Atlantic) and
mass inputs of nitrogen and phosphorus through the Strait of
Gibraltar are orders of magnitude lower than inputs from coastal
and atmospheric sources. We computed the average concentra-
tions in the inflowing and outflowing water masses at Gibraltar
in our 3 simulations and compare them to values from Huertas
et al. (2012) (Table 2). The model reproduces the net outflows of
nutrients. However the concentrations of nitrate and phosphate
in the outflowing waters are too low. We trace back this discrep-
ancy to the general underestimation of the concentrations in the
western basin (Fig. 2).

In conclusion, this model reproduces well the main structures,
in spite of some shortcomings that we tried to point out. We con-
sider this model suitable for the scope of the biogeochemical study
which is the main purpose of this work.

3.2. Evaluation of the modeled deposition fluxes

In the global ocean, atmospheric deposition occurs mainly
through wet deposition. Dry deposition accounts for less than
20% of total deposition in the majority of Mediterranean areas
(Migon et al., 2001; Izquierdo et al., 2012; Violaki et al., 2017).
Measurements of atmospheric deposition over the Mediterranean

basin are sparse and mainly from coastal areas. We evaluated
nitrogen and desert dust deposition fluxes with the few time series
available in several stations around the Mediterranean in the frame
of the CARAGA (see Vincent et al. (2016) for measurements analy-
sis and network presentation) and MOOSE projects (Fig. 5). Fig. 4
shows the comparison of N deposition fluxes at the Frioul and
Cap Ferrat stations of the MOOSE network and modeled data.
The MOOSE (Mediterranean Ocean Observing System for the Envi-
ronment) network is a French sampling network designed to asses
the spatial and temporal distribution of atmospheric nutrient
inputs in the northwestern Mediterranean (see de Fommervault
et al., 2015). The variability of measured fluxes is high (filters for
measurements are collected weekly for dust; for nitrogen, dry
deposition was sampled every two weeks and wet deposition
was collected after each rain event), moreover, there are some
missing measurement periods in 2007 and 2008 at Cap Ferrat
(Fig. 5d). We also observe that the peaks of deposition recorded
in the observations do not coincide to the simulated peaks and
are more intense in the measurements than in the model. The
modeled fluxes represent the average deposition over a month in
the grid cell corresponding to the station location. Hence, measure-
ments that represent the fluxes at a station display a higher tempo-
ral variability. Overall, both the annual and monthly modeled
fluxes are in good agreement with the measurements.

Fig. 5 shows that the simulated desert dust deposition fluxes at
Cape Corsica are very low and only one significant peak
(>0.2 gm~2 week™!) of dust deposition was recorded during the
sampling period. This event is well reproduced by the model in
spite of a large overestimation of the flux. Dust deposition events
at the Frioul, Lampedusa and Majorque stations appear more fre-
quent both on the observations and the model. The amplitude of
the deposition fluxes is correctly reproduced by the ALADIN-
Climate model. We also compared the spatial variability of our dust
deposition model to the measures made during the ADIOS cam-
paign from June 2001 to May 2002 (Guieu et al. (2010) and Table 3).
Modeled fluxes generally overestimate the observations and the
modeled variation coefficients vary less from station to station
than the measured variation coefficients. The gap between model
and observations is larger in the eastern part of the basin with
up to 5 times overestimation of deposition flux at the Cyprus
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Fig. 4. Evaluation of atmospheric nitrogen deposition. Measured (blue) and modeled with LMDz-INCA (Wang et al., 2015) (red) at the MOOSE stations. Arrows indicate
periods without measurements. See Section 2.2.1 for details. (For interpretation of the references to colour in this figure legend, the reader is referred to the web version of

this article.)

station whereas fluxes in the western part, especially in France and
Morocco, are well estimated (Table 3). However, Ridame et al.
(1999) showed that the bulk sampling method used during this
campaign tends to underestimate the deposition fluxes. The model
deposition estimates fall in the range of observations in terms of
both magnitude and variability, so we consider them as a realistic
forcing for our modeling study. Indeed, we do not intend to repro-
duce the exact evolution in space and time of atmospheric deposi-
tion (we would need a coupled ocean-atmosphere model for this
purpose), but we rather attempt to use a realistic estimation of
the magnitude and variability of deposition to estimate its conse-
quences on the Mediterranean biogeochemistry.

3.3. Seasonal variability of modeled atmospheric inputs

Figs. 6 and 7 show the seasonal variations of both N and P atmo-
spheric deposition forcings. Deposition fluxes of NO; and NH, dis-

play similar seasonal cycles and spatial distributions. Fig. 6 shows
the seasonal mass flux of NOs; + NH, averaged over 1997-2012.
Inter-seasonal spatial variability of this deposition is low, most of
the mass being deposited in the northern part of the basin, mainly
in the Adriatic and Tyrrhenian Seas. We observe a significant sea-
sonal cycle in deposition with a maximum during autumn and
winter when combustion sources are maximal and a minimum in
summer (de Fommervault et al,, 2015). We focused our results
on the impacts of N deposition on NO3 concentration because
NH,4 external inputs (from rivers and from the Atlantic) are not
available.

Fig. 7 shows the average seasonal PO, deposition from dust.
Mass deposition of dust-derived phosphate is low and highly vari-
able in space and time. Model outputs reveal a strong decreasing
gradient from South to North. Most of the Saharan deposition
occurs during spring, with the exception of the far eastern part of
the basin where the maximum occurs in winter with possible
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Fig. 5. Evaluation of atmospheric deposition. Measured (red) and modeled with ALADIN-Climat (Nabat et al., 2015) (blue) total dust deposition fluxes for the period 2011~
2012 at the CARAGA stations. The horizontal arrows at the top of the plots indicate missing measurement periods. See Section 2.2.2 for details. (For interpretation of the
references to colour in this figure legend, the reader is referred to the web version of this article.)

Table 3

Dust deposition fluxes (g m 2 yr~') measured during the ADIOS campaign (derived from Al measured deposition fluxes considering that dust contains 7% of Al), simulated by the
ALADIN-Climate model (June 2001-May 2002) and values simulated by ALADIN-Climate model on the whole period available (1982-2012). Values in brackets indicate the
relative standard deviations of monthly fluxes calculated as (standard deviation) * 100/mean.

Station ADIOS ALADIN (ADIOS period) ALADIN (1982-2012)
Cap Spartel, Morocco 6.8 (108) 15 (135) 19 (42)
Cap Béar, France 11 (120) 18 (113) 15 (46)
Corsica, France 28 (275) 20(116) 19 (55)
Mahdia, Tunisia 24 (127) 62 (124) 45 (52)
Lesbos, Greece 6.0 (101) 27 (115) 42 (79)
Crete, Greece 9.0 (199) 24 (129) 42 (78)
Akkuyu, Turkey 10 (99) 23 (119) 26 (79)
Cavo Greco, Cyprus 4.1 (63) 27 (120) 35 (80)
Alexandria, Egypt 21 (74) 30(142) 31 (77)

deposition from the Near and Middle East, in Cyprus and southern
Turkey.

3.4. Basin scale impacts of aerosol deposition on marine nutrient
budgets

In the “N” simulation, there is more than 18 - 10° g N month™!
deposited on average (+2.5-10° g N month™!) over the Mediter-
ranean in the form of NH,4 and NOs. This deposition is about a third

lower during summer (JJA). In the “N + PO4” simulation, there is on
average 2.42 +0.23 - 10° g PO4 year—' deposited in addition to the
nitrogen deposition, 0.80 - 10° g of which is deposited during the
summer period.

3.4.1. Quantification of atmospheric contribution to the nutrient
budgets

The newly computed deposition fluxes allow us to propose a
new quantification of the atmospheric external supply of nitrate
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Fig. 7. Average (1997-2012) seasonal PO4 mass flux (10~® gPO, m~2) from the ALADIN-Climate model.

and phosphate to the different basins of the Mediterranean Sea
(Table 4). In addition, we describe their spatial and temporal struc-
ture. A few previous studies assess the atmospheric contribution to
external nutrient inputs in the Mediterranean. According to Krom
et al. (2010), atmospheric inputs account for 61-70% of NO3 inputs
to the eastern part when compared with riverine inputs, inputs
from the Black Sea and inputs from the rest of the basin, as indi-
cated in Table 4. From localized measurement, they also extrapo-
lated PO, deposition to account for 28% in the eastern basin. Our
modeling approach allowed us to estimate the relative contribu-
tion of all external sources of NO3 and PO, for the Mediterranean
basin (namely river and coastal inputs, net Gibraltar exchange
and atmospheric deposition). According to our simulations, atmo-
spheric deposition accounts on average for respectively 10% of
total NO5 and for 5-30% of PO* external inputs to the entire water
column at the basin scale over the simulation period (1997-2012).

Table 4

Atmospheric contribution (%) to NO; and PO, inputs in different sub-basins
(atmospheric inputs/(atmospheric inputs + coastal inputs + Gibraltar inputs)). Calcu-
lations are made for the entire simulation period (1997-2012). The first row is
literature estimates and the seven next are from our model simulations. Two values in
parentheses show the minimum and maximum contribution values over the year, one
interannual average value is given when temporal variability of contribution is low
(<2%).

Basin Contribution to NO3 Contribution to PO,
Krom et al. east 61-70 28

Whole Med. 10 9.1 (5-30)

West 13 (10-18) 10 (5-25)

Adriatic 5.0 3.0 (2-10)

Aegean 3.0 3.5 (0-20)

Ionian 29 (25-45) 36 (20-80)
Levantine 9.0 (8-11) 11 (1-30)

East 6.0 10 (2.0-23)
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These estimates of phosphate inputs agree with the assessments
made by Krom et al. (2010). However, our estimate of the nitrate
atmospheric supply is well below the one from Krom et al.
(2010). Estimations made by these authors are derived from mea-
surements sparse in time at few localized stations and this extrap-
olation to the basin scale is very uncertain. We can also infer from
Fig. 4 that our model largely underestimates the measured peak
deposition fluxes. The maximal atmospheric contribution to nutri-
ent inputs is observed in the Ionian basin. This area exhibits the
highest variability in the atmospheric contribution (Table 4). The
[onian basin is the deepest and most pelagic area of the Mediter-
ranean Sea, high oligotrophy and the weak influence of coastal
inputs in this region lead to an important contribution from atmo-
spheric nutrient inputs (29% for NO; and 36% for PO,).

3.4.2. Spatial and seasonal variability of the impacts

Maximum of N deposition occurs in the northern parts of the
basin, especially in the Adriatic and Aegean Seas (Fig. 6). However,
the main relative increase of annually averaged NOs3 concentration

10°wW 0° 10°E

occurs in the remote Ionian and Levantine basins and to a lesser
extent in the eastern half of the western basin (Tyrrhenian Sea)
(Fig. 8a). Average surface NO; enhancement in the Adriatic is about
300 - 107%g m~3. This represents a relative enhancement of 13%.
Whereas in the Ionian and Levantine basins, yearly surface nitrate
enhancement consists of on average 23% and locally over 100%. The
influence of P deposition is more visible in the southern part of the
basin because most of the desert dust is deposited close to the
coasts (Fig. 7). Annual surface concentration of phosphate is on
average 22 - 10" gm> greater in the “N+ PO,” simulation than
in the “N” simulation. This represents locally 10-20% increase in
surface phosphate concentrations (Fig. 8b). We note a slight
decrease (about 1%) in NO;3 surface concentration following PO4
deposition from dust due to the extra consumption of nutrients
induced by deposition (not shown).

Relative low contribution of atmosphere to NOs; budgets is
observed in the areas where coastal inputs are high (e.g., in the
Adriatic and Tyrrhenian basins). We also observe similar seasonal
cycles of atmospheric nitrogen deposition and river nitrogen

30°N
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(a) Interannual relative surface change in NO3
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Fig. 8. Interannual relative surface (0-10 m) changes in NO; (a) and PO4 (b). The differences are computed by difference between the interannual average concentrations in

the N-Reference simulations for 8a and N + PO,4-N simulations for 8b.

Please cite this article in press as: Richon, C,, et al. Modeling the impacts of atmospheric deposition of nitrogen and desert dust-derived phosphorus on
nutrients and biological budgets of the Mediterranean Sea. Prog. Oceanogr. (2017), http://dx.doi.org/10.1016/j.pocean.2017.04.009




C. Richon et al./Progress in Oceanography xxx (2017) XxX-Xxx 11

inputs in our forcing fields (not shown). Atmospheric deposition of
dust-derived phosphate is much more variable in space and time
and is 7 times lower than coastal inputs at the basin scale when
considering inter-annual average. However, most of the mass dust
sedimentation occurs close to the coasts, only wet deposition or
exceptional deposition events occur in offshore areas.

The impacts of atmospheric deposition on nutrient budget vary
throughout the year (Table 4 and see Louis et al. (2015) for exper-
imental study). The highest atmospheric contribution to nutrient
budget is observed during the stratified period (i.e., in summer).
Seasonally averaged surface NO; enhancement for the summer

period is 43% in the Ionian basin, even though atmospheric deposi-
tion in this season is weak. Surface PO4 enhancement following
deposition can be as high as 50% during the summer period
whereas maximal surface enhancement observed throughout the
rest of the year is 30%.

3.5. The biological response to atmospheric deposition
Fig. 9 shows the average relative impacts of nitrogen and dust-

derived PO, deposition on surface chlorphyll a for different sea-
sons. In general, we observe important relative effects of nitrogen

10°E

20°E 30°E

(b) Influence of P deposition on surface Chla concentration

Fig. 9. Average relative (%) impacts of N (9a) and P (9b) deposition on surface chlorophyll a for the different seasons. Values are averaged over the 1997-2012 period and
computed as differences between the N and Reference simulations for 9a and between N + PO4 and N for 9b.
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deposition on surface chlorophyll concentration (more than 30%
enhancement over the Eastern basin in summer). The relative
effects of dust-derived phosphate deposition on surface chloro-
phyll are lower (10% at most). The effects of nitrogen deposition
span over large and deep basins such as the Ionian, Levantive
and Tyrrhenian whereas P-deposition effects are mainly observed
in shallow areas such as the Adriatic, Aegean and coastal western
basin. Deposition fluxes are minimal in summer, yet, in both cases,
the impacts are maximal compared to other seasons. The charac-
teristics of the biological response of the Mediterranean Sea are
not strictly determined by the atmospheric deposition supply. This
can be explained by the fact that impacts of atmospheric deposi-
tion are dependent on the underlying biogeochemical state of the
Mediterranean which varies according to season and region. In
our model study, we are able to separate the effects of nitrogen
and phosphate deposition. We chose to separate the effects of
nitrogen and dust-derived phosphate in this study, but we keep
in mind that deposition events (most of the time through rain
events) bring many chemically different aerosol components at
once to the Mediterranean waters. The biological response being
maximal in summer, the rest of our study will focus on this season.

Fig. 10 shows the relative impacts of nitrogen and phosphate
deposition on the simulated living organisms from the PISCES
model: phytozooplankton, zooplankton, on productivity variables:
total primary productivity, grazing (preying) of zooplankton on
phytoplankton, bacterial concentration and carbon export at
100 m for the summer season. The effects of nitrogen deposition
are overall much higher than those of dust-derived phosphorus
deposition. Moreover, depositions of the two nutrients affect dif-
ferent regions. Nitrogen effects are maximal in the Tyrrhenian
and lonian waters whereas phosphate effects are located in the
western basin, close to the African coast. Phosphate deposition
impacts on marine productivity are weak, but still significant and
mainly located in the areas of deposition. However we observe that
zooplankton, primary production and grazing are also enhanced in
the Adriatic and Aegean basins, even though there is very little
deposition in these areas (Fig. 7). This response is due to the
intense nutrient limitations occurring during summer in the
Mediterranean Sea, hence, even very small inputs of nutrient can
unravel the nutrient limitation and fertilize quickly the biological
chain.

In both cases the effects of atmospheric deposition observed are
comparable in location and magnitude in all biological compart-
ments. Effects of atmospheric deposition are higher on primary
production and grazing than on phytoplankton. This shows that
the increase of phytoplankton biomass due to intensification of pri-
mary production is directly consumed by zooplankton. Primary
production through the use of nutrients in order to produce chloro-
phyll is the first step of the marine biological chain described by
the PISCES model. Grazing is the consumption of phytoplankton
organisms by primary producers (zooplankton). Phytoplankton
concentration is affected by the difference between those two
fluxes, as a result, some compensation effects are leading to lower
phytoplankton concentration changes.

3.6. Maximal potential response of biological variables to atmospheric
inputs

We report seasonal average responses to atmospheric inputs
obtained with hindcast simulations of realistic conditions of the
Mediterranean. However these results are constrained by the spa-
tial and temporal characteristics of our N and P gridded deposition
fields. Since these results are dependent of the characteristics of
our forcing, we made an attempt to characterize the potential bio-
logical response of the Mediterranean Sea on a more general way
using idealized experiments. The idealized simulation described

in Section 2.4 provides the modeled potential maximal response
of biogeochemical variables to exceptional deposition events from
different periods of the year.

We computed the maximal impacts of nitrogen and phosphate
deposition on different variables (total phytoplankton concentra-
tion, total zooplankton concentration, primary production, grazing
and chlorophyll a concentration) for each month of the year 1997.
Figs. 11 and 12 display results for February and June as a represen-
tation of respectively a non stratified state and a stratified, ultra-
oligotrophic state of the Mediterranean. Maximum response of
the biological tracers to a 40-103gm2day ! atmospheric N
deposition event is high throughout the year, with a maximum
spatial extent of the effects between May and December (not
shown). The relative effects of N deposition reach their maximum
intensity in June. Intense enhancement of primary productivity is
found in the major part of the basin, an exception being almost
no effect on productivity observed in the Algero-Provencal basin
and the Adriatic Sea where there are sufficient external N inputs.

Simulated maximum response to P deposition seem to occur in
June (Fig. 12) and remains high until December (not shown), span-
ning all over the basin. Maximum productivity enhancement varies
between 50 and 100% depending on the region. In particular, we
observe a local doubling of primary productivity during the sum-
mer in the remote lonian, Levantine and Tyrrhenian Seas and near
the Gulf of Gabes.

The results from this sensitivity study show that the effects of
atmospheric deposition observed in the “N” historical run are close
to the potential maximal response of the Mediterranean with
regards to N deposition (Fig. 10). These results show however that
dust-derived PO, deposition can have effects on any part of the
Mediterranean for a sufficient amount and if the deposition event
occurs in summer or autumn. These findings seems to confirm the
N-P-colimitation hypothesis for the Mediterranean (Tanaka et al.,
2011).

4. Discussion
4.1. The importance of atmospheric nutrients in the Mediterranean

During winter and spring, when coastal inputs and vertical
nutrients supply are maximal, atmospheric deposition has a very
low influence on nutrient budgets. In the regions influenced by
coastal and river inputs such as the Adriatic and Aegean Seas and
in the western basin influenced by Atlantic inputs, atmospheric
deposition has a low influence all year long on both nitrogen and
phosphorus budgets (see Fig. 8 and Table 4). During summer, the
Mediterranean is highly stratified and the surface is virtually
depleted in nutrients. The influence of coastal inputs is limited to
shallow zones close to the river mouths. As a consequence, atmo-
spheric deposition even in very small quantity becomes the main
source of nutrient for biological production in pelagic areas.

4.2. Specific effects of nitrogen and phosphorus deposition

The enhancement of total primary production occurs mainly
through new primary production. Similar results were found dur-
ing the mesocosms studies in the DUNE project by Ridame et al.
(2014). Nanophytoplankton and diatoms concentrations increase
in the same proportions: 50-100% enhancement triggered by N
deposition, 10-15% triggered by dust-derived P deposition but
nanophytoplankton remains the most abundant compartment
(~80% of total phytoplankton biomass). In the areas of high depo-
sition effects on primary producers, we also observe enhancement
of zooplankton concentrations due to grazing. Enhancement of
zooplankton concentration is stronger than enhancement of
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phytoplankton, we observe an amplification effect towards zoo- Guieu et al. (2014b) and Guieu et al. (2014a) showed that fertil-
plankton. Finally, the atmospheric deposition of nitrogen triggered izing effects of aerosol deposition trigger fast and important
a 20-30% enhancement of carbon export at 100 m in the eastern increases of surface primary production, chlorophyll production,
coastal areas. plankton concentration and also carbon export from the surface
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Fig. 10. Relative influence (%) of atmospheric deposition on biological tracers for the summer season (JJA). Bacterial concentration is calculated as [Bact] = 0.7([Microzoo] + 2
[Mesozoo]). This relation has been constructed from a version of PISCES including explicit bacterial biomass calculation (Aumont et al., 2015). Carbon export is the export of
carbon particles at 100 m, white zones are shallower than 100 m.
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waters to depth. We found globally lower increases than these in carbon export triggered by atmospheric N deposition is consis-

authors in biological variables following deposition, except for car- tent with the carbon export increase hypothetized by
bon export for which we find similar values. This 20-30% increase Krishnamurthy et al. (2010) and Christodoulaki et al. (2013).
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Fig. 11. Maximal relative impacts (%) of atmospheric deposition on biological variables observed for the month of February.

Please cite this article in press as: Richon, C,, et al. Modeling the impacts of atmospheric deposition of nitrogen and desert dust-derived phosphorus on
nutrients and biological budgets of the Mediterranean Sea. Prog. Oceanogr. (2017), http://dx.doi.org/10.1016/j.pocean.2017.04.009




C. Richon et al./Progress in Oceanography xxx (2017) XxX-Xxx 15

However, unlike Bressac et al. (2014) and Guieu et al. (2014c), we dust deposition. Moreover Christodoulaki et al. (2013) found that
found very low effects of natural dust deposition on export and primary production and phytoplankton biomass increase up to
even a reduction of export during some months (not shown). The 30% in the eastern basin following atmospheric deposition of inor-
ballast effect hypothesized by these authors is not represented in ganic N and P. They also show that maximal impacts occur during
PISCES, this may explain the low export we observe after intense summer and fall which is in good accordance with our results.
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Fig. 12. Maximal relative impacts (%) of atmospheric deposition on biological variables observed for the month of June.
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Overall, our results suggest that the impacts of nitrogen deposition
have much more consequences for the biology of the Mediter-
ranean than natural dust deposition. In the global ocean, impacts
of natural dust deposition are more important because most of
the productive regions are Fe-limited. Dust deposition can relieve
this limitation (Desboeufs et al. (2005),Tagliabue et al. (2012)) in
most oceanic waters, but the Mediterranean Sea is likely not Fe-
limited (see Bonnet and Guieu (2006) for transient Fe-limitation
hypothesis).

Even though bacterial activity is not explicitly modeled in the
current version of PISCES, we are able to calculate a proxy of bac-
terial concentration (see Fig. 10). Since this proxy is derived from
zooplankton concentration, we observe enhancement of hetero-
trophic bacteria concentration in the areas of zooplankton concen-
tration. Pulido-Villena et al. (2008) conducted laboratory
experiments to observe the response of Mediterranean waters to
Saharan dust addition. They found a 1.5-fold increase in hetero-
trophic bacteria abundance following high deposition of dust. In
our long-term study, we do not find such an increase but we do
detect a local increase of up to 12% in bacterial concentration fol-
lowing dust deposition in the Aegean Sea.

The effects of high deposition events are transitory. We noted a
peak in most biological variables following the deposition. The
peak was observed 4-10 days after N deposition event. Maximum
response to P deposition is quicker (1-5 days). These results are
coherent with Ridame et al. (2014) from in situ experimental
seedings.

4.3. Implications of atmospheric deposition for nutrient limitations

In general, the biological response to atmospheric deposition is
higher in the most oligotrophic regions. The biological response
reveals some structures that are different from the atmospheric
nutrient deposition fluxes. The N/P ratio of aerosol deposition used
in this study differs from the Redfield ratio for plankton growth
imposed in PISCES (C:N:P = 122:16:1) with excess nitrogen depos-
ited in the North of the basin and excess phosphate deposited in
the South. In this version of the PISCES model, the biological com-
partments use phosphate and nitrate in the Redfield ratio propor-
tions to grow. In such a redfieldian configuration, biological
production is always limited by the availability of other nutrients
that is controlled by the Redfield ratio. In a non redfiledian version,
non-fixed in ratios could contribute to enhanced production when
adding one element in excess. Nitrogen deposition is maximal in
the Adriatic Sea due to the proximity of source regions located in
the North of Italy (Im et al., 2013) but we observe negligible effects
on nutrient budgets and biological production. Coastal inputs of
nitrogen in this region are also important (Ludwig et al., 2009).
The Adriatic basin is, at least in its northern region, not limited only
by N (N-P colimitation may however exist). In general, impacts of
nitrogen deposition are maximal in pelagic areas, far from coastal
sources of nutrients (Fig. 10). The relative impacts of N deposition
on Chl a are maximal in the pelagic Tyrrhenian and Ionian basins,
where deposition is minimal (see Fig. 6). These two regions are
among the least productive in the Mediterranean (Uitz et al.,
2012; Lazzari et al., 2012). These results indicate that according
to our model these areas are, at least part of the year, N-limited
which is consistent with findings from Tanaka et al. (2011).

Deposited phosphate mass is very small in comparison to
deposited nitrogen mass. Only a few episodic deposition events
can bring nutrients to the surface and those events main influence
is located close to the coasts. The impacts we simulate on average
seasonal biological production are weak and cover small areas cor-
responding in most cases to the areas of maximal deposition. We
observe primary production enhancement of 8-10% in the Adriatic
basin and in the Gulf of Gabeés (Fig. 10). In these areas, atmospheric

dust-derived P deposition is very weak (Fig. 7). The importance of
the biological reaction to such small deposition indicates that these
areas are P-limited.

Finally, the differences in the response to N and dust-derived
PO, deposition from the atmosphere are the consequence of nutri-
ent limitations. N or P fertilization is likely observed in N or P lim-
ited areas. We hypothesize that the N and P-fertilized zones
observed in Figs. 11 and 12 correspond respectively to N and P-
limited areas. For instance, the Tyrrhenian and lonian basins are
responsive to both nitrogen and phosphorus deposition, we can
conclude that these regions are N and P co-limited, whereas pri-
mary production is highly increased in the Adriatic only by P depo-
sition. This region is probably primarily P-limited. We do not know
any study having done a basin-scale assessment of nutrient limita-
tions in the Mediterranean. Numerous studies have investigated
nutrient limitations in various stations of the Mediterranean, but
these studies reflect the biological production state at specific
places and times (Bonin et al., 1989; Herut et al., 2005; Tanaka
et al, 2011). The use of model studies allows to investigate the
state of biological production for periods of times extending over
many years. We did our own assessment of nutrient limitation at
the basin scale using our model outputs and we found that phyto-
plankton production is N-P-colimited in large parts of the basin,
especially in the winter period (difference between the limiting
terms for N and P < 1%, not shown). During the stratified season,
productivity of nanophytoplankton is generally limited by one
nutrient and N and P-fertilized areas in Fig. 9 match the areas lim-
ited by N and P. Nevertheless, the use of a redfieldian model to
assess nutrient limitation is not optimal, but it provides an inter-
esting first approach. A perspective from this work would be to
perform a similar analysis using a non redfieldian model in order
to revisit our conclusions. In a non-Redfieldian configuration, the
use of each nutrient for plankton growth is not determined by
the other nutrients availability which may lead to different
responses in production and different nutrient limitations.

5. Conclusions

This study presents a consistent estimation of atmospheric
nutrient fluxes, issued from state-of-the-art modeling of sources
and sinks and transport of phosphate and nitrate at the basin scale.
Our estimation stands credible when compared to observations
(see Figs. 4 and 5) and represents a new and independent con-
straint and quantification of the atmospheric nutrient deposition
over the Mediterranean basin. However, our values have still to
be taken with caution; aerosol and dust atmospheric transport
and deposition simulation differ widely from model to model,
regarding the total mass of nutrient deposition as well as its spatial
and temporal structure (Basart et al., 2016). Moreover, we only
found rare deposition fluxes measurements to constrain our model
products. The development of intercalibrated networks for data
acquisition such as the CARAGA and MOOSE frameworks devel-
oped in the frame of ChArMEX are an important step to confront
model outputs to data, but such initiatives are still rare in the
Mediterranean. Recent analysis of P deposition samples in north-
western and Eastern Mediterranean sites highlighted the impor-
tance of organic forms in soluble phosphorus deposition (Violaki
et al,, 2017), such inputs could be taken into account in further
modeling studies. We provide a first estimation but point out the
need to compare different model products in the future. Compar-
ing deposition fields from different models and newly available
measurements would be necessary to better assess atmospheric
deposition but is beyond the scope of this study, which is targeted
to the biogeochemical response to atmospheric nutrient
deposition.
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We show that the atmosphere is a local scale, transitory source
of bioavailable nutrients. Yet it can be the dominant source of
nutrients during spring and summer, especially for pelagic areas
far from coastal inputs. The use of a high resolution atmospheric
deposition forcing allowed us to quantify the importance of the
atmosphere as a source of major nutrients. We show that atmo-
spheric deposition has greater importance on nutrient budgets in
the Ionian and Levantine basins. The magnitude of these impacts
are determined by the seasonal cycle of deposition and the under-
lying biogeochemical state of the waters.

Our simulations show that phosphate deposition from desert
dust (mainly from Sahara) has a low but significant effect on bio-
logical productivity. The most significant effects occur during sum-
mer, when the Mediterranean is at its most oligotrophic stage.
They are located in the areas of high deposition (which are located
in the western basin) with a decreasing gradient towards the
North, and in the Adriatic where deposition is relatively low but
the area is P-limited. We also show that N deposition that mainly
comes from combustion sources has large impacts on biological
production in wide areas of the basin. Fertilizing effects of nitrogen
deposition are observed in the Tyrrhenian, lonian and Levantine
basins throughout the year but maximal response is reached dur-
ing summer. Maximal potential influence of dust-derived P deposi-
tion is not reached in our “N + PO,4" simulation (effects observed in
Fig. 10 are lower than those of Fig. 12), showing that the effects of
dust deposition on marine productivity may be greater in case of
extreme deposition event.

The effects of nitrogen and dust-derived phosphate deposition
observed in this work reflect the nutrient limitations in the
Mediterranean. We hypothetize that the effects of nitrogen and
phosphate are maximal in areas and during periods of nitrogen
(respectively phosphate) limitations. However, the use of a redfiel-
dian model in an oligotrophic area such as the Mediterranean is a
possible limitation of our study on atmospheric deposition impacts
because the use of nitrogen and phosphorus by plankton are linked
by the Redfield ratio. Hence, the addition of one element in excess
in comparison to the other might lead to an incomplete response of
the biology in this model. Further work will aim at disentangling
the effects of aerosols on nutrient limitations with a non
redfieldian version of the PISCES model that is currently under
development.
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5.2 Effets complémentaires du dépot mis en évidence

En plus des résultats présentés dans cet article, quelques bilans supplémentaires sont présentés. Pre-
mierement, les effets du dépdt atmosphérique sur les limitations en nutriments sont discutés. Puis, les
effets a court terme d’événements intenses de dépot atmosphérique sont présentés.

5.2.1 Effets sur les limitations en nutriments

L’apport de nutriments par 'atmosphére a des effets positifs sur la productivité planctonique dans
certaines conditions biogéochimiques. En effet, Particle Richon et al. (2017b) montre que les effets du
dépo6t d’aérosols sur la production de chlorophylle sont maximaux au cours de la saison stratifiée. L’ar-
ticle montre également que toutes les régions ne sont pas sensibles de la méme maniere au dépot. Pour
expliquer ces différences de sensibilité, I’hypothese émise est que la réponse de la Méditerranée au dépot
de nutriments est modulée par la limitation en nutriments de chaque région. C’est—a—dire que la produc-
tivité est augmentée suite au dépot d’un nutriment si elle est limitée par ce nutriment.

Afin de vérifier cette hypothese, nous avons calculé a posteriori les termes de limitations en chaque
nutriment en utilisant les facteurs de limitation et les équations de type Michaélis—Menten du modele
PISCES (équations 3.8 et 3.9). Les termes de limitations utilisés sont définis par défaut dans le modele
PISCES et décrits dans le Tableau 5.1.

Terme Valeur (molC L ~!) Signification

KdPO, 3,0e° Constante de demi—saturation des diatomées pour le PO,

KnPO; 1,0e7° Constante de demi-saturation du nanophytoplancton pour le POy
KnFe 2,0 e 1! Constante de demi-saturation du nanophytoplancton pour le Fer
KdFe 1,0 e=10 Constante de demi-saturation des diatomées pour le Fer

KnNH; 1,0e7 Constante de demi—saturation du nanophytoplancton pour le NH,4
KdNH,; 5,0e 7 Constante de demi—saturation des diatomées pour le NHy

KdANO3 10,076 Constante de demi—saturation des diatomées pour le NO3

KnNO; 1,0e76 Constante de demi—saturation du nanophytoplancton pour le NOg
KdSi 2,0e 6 Constante de demi-saturation des diatomées pour le Si

TABLE 5.1 — Constantes de demi-saturation du phytoplancton pour les nutriments (molC L~1) utilisées
pour le calcul des limitations en nutriment dans PISCES.

Les Figures suivantes montrent les limitations du nanophytoplancton en nutriments calculées a partir
des valeurs du Tableau 5.1 dans chacune des simulations pour le mois de février (période non stratifiée,
Figure 5.1) et le mois de juin (période stratifiée, Figure 5.2). Les limitations sont calculées sur la moyenne
inter-annuelle 1997-2012 dans les 10 premiers metres. Le nanophytoplancton constitue le groupe phyto-
planctonique majoritaire dans nos simulations (il constitue plus de 80 % de la biomasse phytoplanctonique
totale et domine largement la production de chlorophylle).

On remarque qu’en février 'Est du bassin est plutdt limité en azote et I’Adriatique en phosphate. De
larges zones sont colimitées en azote et phosphate, en particulier en mer Egée et dans le bassin Ouest
dans la simulation "no dep". Nous considérons de maniére arbitraire qu'une zone est colimitée en N et P
lorsque la différence entre les termes de limitations Lp et Ly est inférieure a 1 %. Les effets du dépot
d’azote sont importants et font basculer toutes les zones colimitées par N et P en limitation par P seule
(Figure 5.1b). Ces résultats montrent que I'apport d’azote par I'atmospheére permet au nanophytoplanc-
ton de croitre jusqu’a ce que cette croissance soit limitée par la disponibilité du phosphate.
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Colimitation N/P

(a) Nutriment limitant en surface dans la simulation no dep au(b) Nutriment limitant en surface dans la simulation N au mois
mois de février de février

Colimitation N/P

(¢) Nutriment limitant en surface dans la simulation N+POy4 au
mois de février

FIGURE 5.1 — Cartes représentant le nutriment limitant en surface (0-10 m) dans les 3 simulations. Les
calculs sont effectués pour le mois de février sur la moyenne interannuelle sur la période de simulation. Les
zones en vert sont limitées en P, les zones oranges sont limitées en N et les zones mauves sont co—limitées
en N et P.

Au mois de juin dans la simulation "no dep', la croissance du nanophytoplancton dans les bassins Tyr-
rhénien, Ionien et Levantin est limitée par ’azote. Le dépdt d’azote semble lever cette limitation dans
le Tyrrhénien et 'Est du Ionien (Figure 5.2b). Ces zones correspondent également aux zones d’effets
maximaux du dépot d’azote mises en évidence dans Richon et al. (2017b). En revanche, on observe que
les effets du dépot de phosphate sur les limitations en nutriment sont faibles dans toutes les régions et
quelle que soit la saison (Figures 5.1¢ et 5.2¢).

Les effets du dépot atmosphérique étant maximaux au mois de juin, la Figure 5.3 présente les limi-
tations des diatomées en nutriment au mois de juin dans toutes nos simulations. Cette Figure montre que
les effets du dépdt d’azote et de phosphate sur le nanophytoplancton et les diatomées sont similaires, bien
que les diatomées soient le groupe minoritaire de phytoplancton en Méditerranée. Les diatomées sont do-
minantes dans les zones les plus productives de la Méditerranée, notamment dans les zones de convection
comme le Golfe du Lion lors de la floraison printaniére (entre mars et avril). Cette dominance est liée au
plus fort taux de croissance des diatomées dans des conditions de faible luminosité et de turbulence.
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Colimitation N/P.

(a) Nutriment limitant le nanophytoplancton en surface dans la(b) Nutriment limitant le nanophytoplancton en surface dans la
simulation no dep au mois de juin simulation N au mois de juin

Colimitation N/P

(¢) Nutriment limitant le nanophytoplancton en surface dans la simu-
lation N+POy4 au mois de juin

FIGURE 5.2 — Cartes représentant le nutriment limitant le nanophytoplancton en surface (0-10 m) dans
les 3 simulations. Les calculs sont effectués pour le mois de juin sur la moyenne inter—annuelle sur la
période de simulation. Les zones en vert sont limitées en P, les zones oranges sont limitées en N et les
zones mauves sont co-limitées en N et P.
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Po4 N Fer si N/P colim i N/P colim

(a) Nutriment limitant les diatomées en surface dans la simula-(b) Nutriment limitant les diatomées en surface dans la simula-
tion no dep au mois de juin tion N au mois de juin

o4 N Fer si NP colim

(¢) Nutriment limitant les diatomées en surface dans la simula-
tion N4+PO4 au mois de juin

FIGURE 5.3 — Cartes représentant le nutriment limitant les diatomées en surface (0-10 m) dans les 3
simulations. Les calculs sont effectués pour le mois de juin sur la moyenne interannuelle sur la période
de simulation. Les zones en bleu sont limitées en P, les zones vertes sont limitées en N.
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Enfin, bien que les bactéries ne soient pas explicitement représentées dans cette version du modele
PISCES, il est possible de représenter la limitation en nutriments des bactéries grace aux mémes formu-
lations que pour le phytoplancton. Nous avons utilisé pour les calculs les constantes du Tableau 5.2.

Terme Valeur (molC L~!) Signification

KbNH, 2,0e78 Constante de demi—saturation des bactéries pour le NHy
KbNO3; 2,0e " Constante de demi-saturation des bactéries pour le NOg
KbPO, 20e8 Constante de demi—saturation des bactéries pour le POy
KbFe 1,0 e~ 1! Constante de demi—saturation des bactéries pour le Fer

TABLE 5.2 — Constantes de demi-saturation des bactéries pour les nutriments (molC L~!) utilisées pour
le calcul des limitations en nutriment dans PISCES.

La Figure 5.4 montre les nutriments qui limitent la production de bactéries dans les 10 premiers metres
au mois de juin. On observe que les effets du dépdt d’azote sur la limitation en N des bactéries est moins
marquée que pour le phytoplancton. Les effets du dépot de phosphate sont encore une fois trés peu vi-
sibles.

o4 N Fer N/P colim Fer: W odlim

(a) Nutriment limitant les bactéries en surface dans la simula-(b) Nutriment limitant les bactéries en surface dans la simula-
tion no dep au mois de juin tion N au mois de juin

-

o4 N Fer N/P colim

(c) Nutriment limitant les bactéries en surface dans la simulation
N+PO4 au mois de juin

FIGURE 5.4 — Cartes représentant le nutriment limitant les bactéries en surface (0-10 m) dans les 3
simulations. Les calculs sont effectués pour le mois de juin sur la moyenne interannuelle sur la période
de simulation. Les zones en bleu sont limitées en P, les zones rose sont limitées en N.
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D’une manieére générale, nos calculs montrent que la production planctonique est limitée principale-
ment par P dans le bassin Ouest et ’Adriatique, et limitée par N dans le bassin Est. Nous n’avons pas
trouvé d’étude a 1’échelle du bassin permettant de donner une estimation des limitations en nutriments.
Néanmoins, les résultats de ces simulations montrent que la Méditerranée, bien que largement limitée
en phosphore durant I'hiver, peut étre a la fois limitée par N et P dans de larges zones, et peut égale-
ment étre limitée par ’azote seul dans une grande partie du bassin Est durant 1’été. Par ailleurs, nos
résultats montrent que le dépdt important d’azote est responsable de la limitation en P observée dans
de larges zones du bassin Tyrrhénien et Ionien. La plupart des études sur les limitations en nutriment
en Méditerranée concernent le bassin Ouest (Diaz et al., 2001; Moutin and Raimbault, 2002; Tanaka
et al., 2011). Les résultats des simulations de cette étude semblent confirmer ces résultats. Néanmoins,
les études de Berland et al. (1987) et Krom et al. (1991) montrent que P est le principal facteur limitant
dans le bassin Est, ce qui est en contradiction avec nos résultats. Pourtant, méme si ’hypothese de Krom
et al. (2010) selon laquelle le dépét atmosphérique est responsable de la limitation en P dans le bassin
Est n’est pas vérifiée dans cette étude ; nos résultats révelent une large influence du dépot atmosphérique
d’azote sur les limitations en nutriments. Par ailleurs, bien que les flux de phosphate déposés soient trop
faibles pour lever la limitation en P du bassin, le dép6t de phosphate permet tout de méme d’augmenter
significativement la productivité planctonique de surface dans certaines régions (voir les conclusion de
Richon et al., 2017b).

5.2.2 Mise en évidence des effets a court terme du dépo6t atmosphérique

Les résultats obtenus montrent que les effets du dépdt atmosphérique sur la biogéochimie de la Mé-
diterranée sont modestes a 1’échelle inter—annuelle, mais variables au cours de la saison. Les variations
des effets sont liés notamment aux limitations en nutriments. Dans l'article Richon et al. (2017b), les
résultats suggerent que les effets maximaux du dépo6t atmosphérique peuvent étre observés quelques jours
apres des événements intenses de dépdt. C’est pourquoi dans cette partie, la sensibilité a court terme de
différentes régions de la Méditerranée & des événements intenses de dépot d’azote et de phosphate est
étudiée. Pour cela, les simulations avec un dép6t uniforme et intense sur ’ensemble du bassin décrites
dans Richon et al. (2017b) sont utilisées. Les résultats suivants montrent les effets & court terme du
dépot atmosphérique sur la production de chlorophylle par le nanophytoplancton (notée "NCHL") dans 2
régions qui connaissent des limitations en nutriments différentes. On s’intéresse ici au nanophytoplancton
car il s’agit du groupe phytoplanctonique le plus abondant. Des résultats similaires sont observés pour
les diatomées.

La Figure 5.5 montre I’évolution moyenne journaliere de NCHL dans les 10 premiers metres de 1’en-
semble du bassin au mois de février et au mois de juin 1997 dans chacune des simulations ("no dep", "N"
et "N-+PO4"). On observe que la concentration de chlorophylle est plus importante en moyenne durant
I’hiver que durant I'été. Néanmoins, les effets du dépdot d’azote sont limités et les effets du dépot de
phosphate indétectables a cette échelle spatiale. En revanche, au mois de juin, un événement de dépot
d’azote permet d’augmenter la productivité planctonique de plus de 36 % et un événement de dépdt de
phosphate permet de 'augmenter de plus de 30 % (Figure 5.5b). On observe également que 'augmen-
tation de production de chlorophylle est transitoire : une augmentation rapide dans les 3 jours suivant
I’événement de dépot est suivie d’une lente décroissance jusqu’a un retour a des concentrations faibles
apres une vingtaine de jours.

Ces résultats confirment les observations de Richon et al. (2017b) et montrent que les effets des événe-
ments intenses de dépdt atmosphérique sont significatifs en période stratifiée. Nous avons ensuite choisi
d’observer l'influence relative d’événements intenses de dépdt d’azote et de phosphate au mois de juin
dans une région limitée principalement par le phosphate (la mer Adriatique) et dans une région limitée
principalement par l'azote (le bassin Ionien—Levantin).
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FIGURE 5.5 — Evolution journaliere de la concentration de NCHL moyenne dans I’ensemble du bassin en
février et en juin. La courbe rouge désigne la simulation "no dep', la courbe bleue désigne la simulation
"N" et la courbe verte désigne la simulation "N+PO4". Les concentrations sont calculées en moyennes

journalieres dans les 10 premiers metres.

La Figure 5.6 montre I’évolution journaliere de NCHL dans les 10 premiers metres du bassin Adria-
tique et du bassin Ionien—Levantin. Dans le bassin Adriatique, la concentration de chlorophylle produite
par le nanophytoplancton dans la simulation "N+PQO," est plus élevée que dans les simulations "N" et
"no dep" (0,015 mgChl m~3 plus élevée au maximum). Dans le bassin Ionien—Levantin, les différences de
concentration entre les 3 simulations sont beaucoup plus marquées avec jusqu’a 0,12 et 0,07 mgChl m—3
de différence au maximum entre les simulations "N" et "no dep" et "N+PO," et "N" respectivement.
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FIGURE 5.6 — Evolution journaliére de la concentration de NCHL moyenne dans le bassin Adriatique et
Tonien—Levantin bassin en juin. La courbe rouge désigne la simulation "no dep", la courbe bleue désigne
la simulation "N" et la courbe verte désigne la simulation "N+PO4".
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Les différences observées entre les simulations montrent les effets du dépot atmosphérique de N et P
sur la production de chlorophylle de surface au mois de juin. Dans le bassin Adriatique, les effets du
dépdt d’azote semblent treés peu marqués, on observe en effet tres peu de différence de concentration de
chlorophylle entre les simulations "N" et "no dep". La production biologique en Adriatique est limitée par
P au mois de juin (voir Figure 5.2), c’est pourquoi ’apport d’azote supplémentaire via ’atmospheére dans
cette région n’a pas d’effet sur la production biologique. Ces résultats sont confirmés par la Figure 5.7a
qui montre que les effets relatifs journaliers du dépot d’azote sur NCHL dans le bassin Adriatique sont
négligeables. En revanche, les effets du dépot d’azote dans le bassin Ionien—Levantin sont beaucoup plus
marqués. En effet, la Figure 5.7b montre que NCHL en surface augmente fortement suite & un événe-
ment de dépdt intense. On observe jusqu’a 65 % d’augmentation de la concentration de chlorophylle
de surface moins de 5 jours apres le dépdt. Les effets relatifs décroissent ensuite progressivement. Les
résultats précédents (Figure 5.2) suggérent que la partie Est du bassin est largement limitée en azote.
Les régions Ionienne et Levantine sont donc particulierement sensibles au dépdt atmosphérique d’azote
et la production de chlorophylle augmente donc rapidement suite a un événement de dépot dans cette zone.

Les effets du dépét atmosphérique de phosphate sont trés marqués dans le bassin Adriatique (Figures 5.6a
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FIGURE 5.7 — Augmentation journaliére relative (%) de la production de NCHL suite au dépot de N dans
le bassin Adriatique et Ionien—Levantin bassin en juin. Les concentrations sont calculées en moyennes
journaliéres dans les 10 premiers metres.

et 5.8a). La concentration de chlorophylle produite par le nanophytoplancton augmente de plus de 14 %
suite & un événement de fort dépot dans cette région. Bien que les résultats & ’échelle saisonniére in-
diquent que le bassin Est est limité en azote (Figure 5.2), un dépdt intense de phosphate sur le bassin
Tonien-Levantin entraine une forte augmentation de la production de chlorophylle de surface (plus de
25 % d’augmentation observé 3 jours aprés 1’événement, Figure 5.8b).

Les différences relatives observées sur la Figure 5.8b sont le résultat de la différence entre les simula-
tions "N+PO," et "N". Ainsi, dans la simulation "N+PO,4", un événement intense de dépot d’azote et
de poussiere simultané est simulé. L’influence importante du dépot de phosphate observée dans le bassin
Tonien—Levantin pourrait ainsi étre due aux effets du dépot d’azote qui léve temporairement la limitation
en N de la région permettant ainsi au phytoplancton d’utiliser le phosphate déposé simultanément pour
croitre. Un argument en faveur de cette hypothese est que I'influence maximale du dép6t de phosphate
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FIGURE 5.8 — Evolution journaliere des effets relatifs (%) du dépot de POy sur la concentration de NCHL
moyenne dans le bassin Adriatique et Ionien—Levantin bassin en juin. Les concentrations sont calculées
en moyennes journalieres dans les 10 premiers metres.

est observée 1 jour apres celle du dépdt d’azote. Ainsi, le dépot d’azote permet d’augmenter la production
de chlorophylle jusqu’a épuisement de 'azote (dans les proportions du ratio de Redfield), puis la relative
dominance de la concentration de phosphate permet au plancton d’utiliser ce phosphate pour croitre
jusqu’a épuisement des concentrations de phosphate et un retour a la limitation en N.

Ces premiéres simulations ont permis de montrer des effets du dép6t de nitrate anthropique
et naturel et de phosphate naturel sur la biogéochimie de la Méditerranée. En particulier,
durant la saison stratifiée, ’atmosphére est une source de nutriments indispensable pour
lever les fortes limitations en nutriments a la surface et permettre une augmentation rapide
et transitoire de la production biologique. En revanche, il existe d’autres sources atmosphé-
riques, en particulier de phosphate, qui ne sont pas représentées ici. Pourtant, ces sources
pourraient étre responsables d’un flux de dép6t de phosphate aussi important, voire plus
important, que le flux déposé par les poussiéres désertiques. C’est 1’objet du chapitre suivant
qui consiste a simuler les effets du dép6t de nouvelles sources atmosphériques de phosphate
sur la biogéochimie de la Méditerranée.




Chapitre 6

Simulation des effets du dépot
d’aérosols phosphatés issus de
poussieres et de la combustion sur la
biogéochimie de la Méditerranée

Dans ce chapitre, les effets du dép6t de phosphate issu de différentes sources atmosphériques
sur la biogéochimie de la Méditerranée sont étudiés. Pour cela, le dép6t de phosphate issu
de sources naturelles et anthropiques obtenus avec le méme modéle atmosphérique (LMDz—
INCA) a été utilisé. Le modéle NEMOMED12/PISCES a été ajusté pour prendre en compte
I’inclusion de nouvelles sources de phosphate atmosphérique. Puis des simulations d’un an
avec le modéle NEMOMED12/PISCES ont été réalisées en prenant en compte les différentes
sources de phosphate atmosphérique dans le but de déterminer I’'importance relative de ces
sources sur les bilans de nutriments et de productivité en Méditerranée. Par la suite, les
effets du dép6t atmosphérique sur la structure de la chaine trophique de la Méditerranée
sont étudiés. Pour cela, les proportions de chaque groupe planctonique dans différentes
régions du bassin sont calculées ainsi que les indices de variation de ces proportions.
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6.1 Modifications du modele PISCES pour représenter les sources
atmosphériques de phosphate issu de la combustion

Le modele LMDz-INCA, utilisé précédemment pour représenter le dépot d’azote, permet également de
représenter le dépot de phosphore atmosphérique issu de différentes sources. En particulier, les simulations
effectuées par Wang et al. (2015a) et Wang et al. (2015¢) permettent de distinguer le dépot de phosphate
issu des poussieres naturelles, de la combustion et des particules biogéniques et volcaniques. Ces différentes
sources sont toutes présentes en quantité potentiellement importante autour de la Méditerranée (voir
références de la Section 2.5). Le modeéle PISCES a donc été modifié afin de prendre en compte ces
différentes sources de phosphate atmosphérique comme nouvelles sources de nutriments.

6.1.1 Présentation du modele de dépo6t de phosphore

Le modele LMDz-INCA, présenté dans les sections précédentes (Section 4.3.1 et Richon et al., 2017b),
est le seul modele disponible au moment de cette thése qui permette de distinguer le dépot atmosphérique
de phosphore en provenance de différentes sources. Si le dépot de poussieres désertiques est disponible sur
la période 19972012, le dép6t de phosphore issu de la combustion n’est disponible que pour ’année 2005,
c’est pourquoi nous choisissons de n’étudier que cette année particuliere. Le modele et les simulations
ayant permis de produire les forcages que nous utilisons par la suite sont décrits et évalués dans Wang
et al. (2015a) et Wang et al. (2015¢). Tous ces forcages sont interpolés sur la grille MED12 et présentés
ci-dessous et dans Richon et al. (2017a).

La Figure 6.2 montre le dép6t mensuel de phosphore issu des poussiéres naturelles. Les poussiéres natu-
relles désignent les particules lithogéniques issues de ’ensemble des zones sources du globe. En particulier,
les déserts comme le Sahara et les déserts du Moyen Orient sont des sources importantes de particules.
La poussiere désertique est la source d’aérosol dont les émissions et les dépdts sont les plus variables au
cours de I'année. Bien que le cycle saisonnier représenté par le modéle LMDz-INCA soit sensiblement
différent de celui représenté par le modeéle régional ALADIN-Climat (voir aussi Richon et al., 2017b), le
cycle saisonnier classique du dépot communément observé est bien représenté. Le flux maximum de dépot
est observé au printemps et le minimum en été, durant la saison séche. Dans le modele LMDz-INCA,
I’émission de poussiere lithogénique est calculée avec un pas de temps de 6 heures et le dépot est calculé
avec un pas de temps de 1 mois. Ceci permet de prendre en compte dans le modele la grande variabilité
des flux de poussiére en émission et en dépot, méme si la basse résolution spatiale ne permet pas de
reproduire I’ensemble des conditions atmosphériques qui peuvent influer sur le cycle des poussieres. En
particulier, Bouet et al. (2012) montrent que les modeéles atmosphériques basse résolution ont tendance a
sous estimer les flux d’émission de poussiére. L’article Richon et al. (2017a) montre d’ailleurs que le dépdt
de phosphate issu des poussieres modélisé avec LMDz-INCA est plus faible qu’avec ALADIN—-Climat.
Enfin, il existe une forte variabilité spatiale du dép6t de phosphore issu des poussieres. Le dépot de ’année
2005 est tres faible dans ’Ouest du bassin et maximal dans le bassin Ionien et Levantin. Le flux de dépot
moyen de 'année 2005 représenté par le modele LMDz-INCA est proche de la moyenne inter—annuelle
de ce modele pour la période 1997-2012 (voir Figure 6.1).
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FIGURE 6.1 — Dépot total de poussiéres naturelles sur I'ensemble de la Méditerranée (kg an™!) simulé
par le modele LMDz-INCA. La droite représente la moyenne inter—annuelle du dépét total de poussiéres
sur la période 1997-2012, les barres d’erreurs représentent l’écart—type inter—annuel, ’étoile bleue met en
évidence ’année 2005.
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FIGURE 6.2 — Cartes du dépot mensuel de phosphore issu des poussieres naturelles (ug m~2 mois™1)

simulé par LMDz-INCA sur 'année 2005. Les nombres sur les cartes représentent la moyenne du flux sur
I’ensemble du bassin.
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La Figure 6.3 représente le dépdt mensuel de phosphore issu de la combustion. Cet aérosol inclut
I’ensemble des activités anthropiques liées a la combustion de biomasse (circulation routiére, industrie,
chauffage, agriculture...) ainsi que les incendies (feux de forét). Les émissions de phosphore issues des
activités anthropiques sont fixées et réparties en continu pour 'année 2005 tandis que ’émission liée aux
feux de forét est calculée chaque mois. On observe que la variabilité mensuelle du dépét de phosphore lié
a la combustion est tres faible. En effet, la variabilité est liée uniquement & la contribution des feux de
forét et & la variabilité atmosphérique (vents et pluies). Or les conditions atmosphériques locales telles
que des coups de vent ou des pluies qui peuvent permettre le dépot d’aérosol dans des zones éloignées
des sources sont sous—estimées dans ce modele global (voir aussi Lebeaupin Brossier et al., 2011). Néan-
moins, les émissions liées aux activités anthropiques sont sujettes a moins de variations saisonniéres que
les émissions d’aérosols naturels. Par conséquent, les flux de dépdt observés pres des cotes et en particulier
pres des grandes métropoles industrielles tel que le Nord de I'Italie ne varient pas significativement au
cours de I'année. En revanche, la variabilité spatiale du dépot de phosphore issu de la combustion, bien
que probablement sous-estimée a cause de la faible résolution de LMDz-INCA, est trés marquée. Les
bassins du Nord de la Méditerranée, en particulier la mer Adriatique et la mer Egée, recoivent d’impor-
tants flux de phosphore tout au long de 'année. La présence de nombreux poles urbains et industriels au
Nord de I'Ttalie et autour des cotes grecques et turques est sans doute & ’origine de ces flux. La forte uti-
lisation du chauffage au bois en Gréce favorise également les émissions de phosphore issu de la combustion.
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FIGURE 6.3 — Cartes du dép6t mensuel de phosphore issu de la combustion (ug m~=2 mois~!) simulé par
LMDz-INCA sur 'année 2005. Les nombres sur les cartes représentent la moyenne du flux sur I’ensemble
du bassin.
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Enfin, le phosphore issu des particules biogéniques et volcaniques est représenté sur la Figure 6.4.
Il contient a la fois du phosphore issu des panaches volcaniques et du phosphore issu des composés
végétaux tels que les pollens et les débris. Il existe une valeur annuelle des émissions de phosphore issu de
ces sources. Les dépdts sont calculés tous les mois. Par conséquent, la variabilité mensuelle du dépot est
particulierement faible et aucun cycle saisonnier clair n’est observé pour 'année 2005, a part une légere
augmentation du flux moyen entre juin et septembre. Pourtant, la présence de nombreuses foréts autour
du bassin pourrait étre la source de nombreuses particules d’origine biologique, en particulier au printemps
et en été lors de ’émission des pollens (Minero et al., 1998). De plus, les émissions volcaniques ont lieu le
plus souvent lors d’éruptions qui ne répondent a aucun cycle saisonnier et durent généralement quelques
jours a quelques semaines. Encore une fois, la variabilité spatiale est tres marquée et la majorité du dépot
se trouve pres des cotes francaises, espagnoles, italiennes et grecques proche des régions forestieres. On
observe que les flux de dép6t les plus importants se trouvent pres de la Sicile. Ces flux sont probablement
dus aux volcans présents dans cette région. Bien que le modele LMDz-INCA soit le seul a notre disposition
qui permette de représenter le dépdt de phosphore provenant des particules biogéniques et volcaniques,
ces 2 sources sont tres différentes dans leur composition et leur cycle saisonnier et nous ne connaissons
pas la proportion relative de chacune des sources.

Dépdt P
(ug m2 mois)

0.0 50.0 100.0 150.0 200.0 250.0 300.0 350.0 400.0 450.0 500.0

FIGURE 6.4 — Cartes du dépdt mensuel de phosphore issu des particules biogéniques et volcaniques
(ug m~2 mois™!) simulé par LMDz-INCA sur I'année 2005. Les nombres sur les cartes représentent la
moyenne du flux sur 'ensemble du bassin.
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6.1.2 Modifications apportées au modele PISCES pour prendre en compte
les nouvelles sources

Afin de pouvoir prendre en compte le dép6t simultané de phosphore provenant de différentes sources,
les parametres du modele PISCES ont été ajustés. De nouvelles variables correspondant au flux de nutri-
ment apporté par ces différentes sources ont été introduites. Ces variables sont nommeées " Pdust", ' Pcomb"
et "Pbap" et correspondent respectivement au flux de phosphate issu des poussieres naturelles, de la com-
bustion et des particules biogéniques et volcaniques. Les calculs de flux se font de maniére similaire a
I’équation 4.2. Dans le cas de cette étude, I’équation 4.2 est simplifiée car le terme fractionyyiriment
vaut 1 puisque LMDz-INCA représente directement les flux de phosphore et non d’aérosol total. Pour
chaque source, une solubilité spécifique fixe est donnée. Les hypothéses utilisées pour le calcul des flux
de phosphate sont résumées dans le Tableau 6.1. Nous effectuons I’hypothese que la partie soluble du
phosphore atmosphérique déposé constitue du phosphate qui est solubilisé directement lors du dépét a la
surface de la Méditerranée. Nous ne prenons pas en compte dans cette étude le dépdt de phosphore sous
la forme de matiére organique.

Source Nom de la variable  Solubilité (%) Références
Poussiéres naturelles Pdust 10 Mahowald et al. (2008)
Combustion Pcomb 54 Longo et al. (2014)
Biogénique et volcanique  Pbap 50 Mahowald et al. (2008)

TABLE 6.1 — Hypotheses utilisées dans notre étude sur la solubilité moyenne du phosphore issu de diffé-
rentes sources atmosphériques.

Ainsi, I’équation 4.2 devient :

[PO4] = [PO4] + (Fluz paust + Fluzpeomp + Fluzppap) x A (6.1)

Avec :

Fluxpg,ss = Pdust x 0,10
Flux peomp = Pcomb x 0, 54 (6.2)
Fluz pyap = Pbap x 0,50

Il est important de noter que la solubilité de Pbap de 50 % est basée sur une moyenne des solubilités
des particules biogéniques (trés peu solubles) et des particules volcaniques (souvent considérées comme
totalement solubles). Cette hypothese est trés incertaine mais il s’agit de la seule estimation dont nous
disposions en ’absence des proportions relatives des 2 sources dans ’aérosol total.

Afin d’étudier séparément les effets du dépdt de phosphore issu de différentes sources sur la biogéochimie
de la Méditerranée, 3 simulations ont été effectuées. Les simulations nommées "PDUST", "PCOMB" et
"PBAP" contiennent le dépdt d’azote simulé par LMDz-INCA décrit dans Richon et al. (2017b) et res-
pectivement comme unique source de phosphore atmosphérique les poussiéres naturelles, la combustion
et les particules biogéniques et volcaniques. L’ensemble des simulations comprend des sorties journalieres
sur 'année 2005. Les conditions initiales sont celles du run "N" décrit dans le chapitre 4 et analysé dans
Richon et al. (2017Db).

L’article suivant décrit et analyse les runs PDUST et PCOMB. Nous avons choisi de ne pas inclure
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PBAP dans cet article. En effet, bien que cette nouvelle source ait été incluse dans le modele PISCES, la
prise en compte simultanée des 2 sources aux caractéristiques contrastées que sont les particules biogé-
niques et le tephra volcanique sans distinction de leurs proportions respectives ne permet pas une analyse
suffisamment précise des effets du dépot de ces aérosols. Une analyse partielle de cette simulation est
néanmoins proposée ci—apres.

6.2 Article en révision : Modélisation des effets biogeochimiques
du dépot de phosphate atmosphérique issu des poussiéres
désertiques et de la combustion sur la Méditerranée (Richon
et al., 2017a).
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Abstract. Daily fields of phosphate deposition from natural dust, anthropogenic combustion and
wildfires were used to assess the effect of this external nutrient on marine biogeochemistry. The
model used is a high resolution (1/12°) regional coupled dynamical-—biogeochemical model of the
Mediterranean Sea (NEMOMED12/PISCES). The input fields of phosphorus are for 2005, which
is the only available daily resolved deposition fields from the global atmospheric chemical trans-
port model LMDz-INCA. Traditionally, dust has been suggested to be the main atmospheric source
of phosphorus, but the LMDz-INCA model suggests that combustion is dominant over natural
dust as an atmospheric source of phosphate (POy4, the bioavailable form of phosphorus in seawa-
ter) for the Mediterranean Sea. According to the atmospheric transport model, phosphate deposi-

1 over the en-

tion from combustion (Pcomb) brings on average 40.5 10~ mol PO, m~2 year™
tire Mediterranean Sea for the year 2005 and is the primary source over the northern part (e.g.,
101 10~% mol PO, m~2 year—! from combustion deposited in 2005 over the North Adriatic against
12.4 1079 from dust). Lithogenic dust brings 17.2 1075 mol PO4; m~2 year™! on average over
the Mediterranean Sea in 2005 and is the primary source of atmospheric phosphate to the southern
Mediterranean basin in our simulations (e.g., 31.8 10~% mol PO, m~2 year~! from dust deposited
in 2005 on average over the South Ionian basin against 12.4 10~% from combustion). We exam-
ine separately the two atmospheric phosphate sources and their respective fluxes variability and
evaluate their impacts on marine surface biogeochemistry (phosphate concentration, Chl a, primary
production). The impacts of the different phosphate deposition sources on the biogeochemistry of
the Mediterranean are found localized, seasonally varying and small, but yet statistically significant.
Differences in the geographical deposition patterns between phosphate from dust and from combus-
tion will cause contrasted and significant changes in the biogeochemistry of the basin. We contrast
the effects of combustion in the northern basin (Pcomb deposition effects are found 10 times more

important in the northern Adriatic, close to the main source region) to the effects of dust in the
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southern basin. These different phosphorus sources should therefore be accounted for in modeling

studies.

1 Introduction

Atmospheric deposition is an important source for bioavailable nutrients to the remote oceanic wa-
ters (e.g. Jickells, 2005; Mahowald et al., 2009). Aerosols not only include nutritive elements such
as nitrogen and phosphorus, which are the main limiting nutrients for marine biology, but also trace
metals (Dulac et al., 1989; Heimburger et al., 2012), among which copper has toxic effects on some
phytoplankton species (Paytan et al., 2009). Aerosols can even be associated with living organisms
such as viruses, fungae and bacteria (Mayol et al., 2014). The most important aerosol mass deposi-
tion fluxes to the global ocean are induced by sea salt and natural desert dust (Goudie, 2006; Albani
et al., 2015) respectively corresponding to material recycling and external inputs. In terms of nutrient
fluxes, silica, nitrogen, iron and phosphorus are most abundant among the deposited nutrients (Guer-
zoni et al., 1999). Nitrogen, phosphate and iron are the three most important deposited elements
measured in the Gulf of Agaba, which is under the influence of both natural and anthropogenic
aerosols (Chen et al., 2007). It is especially important to constrain external sources of phosphorus
because it limits productivity (either as a primary, or secondary limiting nutrient) in many regions
of the oceans (Moore et al., 2013). The main sources of atmospheric phosphorus for the surface
waters of the global ocean are desert dust, and combustion from anthropogenic activities (Graham
and Duce, 1979; Mahowald et al., 2008).

The Mediterranean Sea is highly oligotrophic and the intense summer vertical stratification leads
to rapid nutrient depletion in surface waters (Bosc et al., 2004). During that season, the atmosphere
is the only nutrient source for most of the Mediterranean surface waters (Markaki et al., 2003). Many
studies discuss the impacts of atmospheric nutrient deposition to the oligotrophic Mediterranean Sea
surface waters (Guerzoni et al., 1999; Markaki et al., 2003; Gallisai et al., 2014). Monitoring and
experimental studies have shown that deposition of great amounts of aerosols significantly impacts
surface biogeochemistry over this basin (see Herut et al., 2005; Guieu et al., 2014). Ridame et al.
(2014) showed that extreme events of Saharan dust deposition can double primary production and
Chl a concentration. In particular, the soluble fraction of this aerosol provides the main limiting
nutrient to the Mediterranean: inorganic phosphorus (Bergametti et al., 1992; Krom et al., 2010;
Tanaka et al., 2011).

Until now, Saharan dust was believed to be the most important atmospheric source of nutrients
to the oligotrophic Mediterranean (e.g., Guerzoni et al., 1999). But the Mediterranean region is one
of the most densely populated areas of the world and many of the surrounding countries historically
developed their capital cities along its coasts. The recent development of many of the Mediterranean

countries has led to high anthropogenic footprint over ecosystems and climate through increased
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population and industrial activities emitting aerosols (Kanakidou et al., 2011). The Mediterranean
Sea is also a hot—spot for climate change impacts (Lejeusne et al., 2010). Moreover, aerosols are
deposited to the Mediterranean Sea from a variety of different geographical sources. The impacts
of aerosol deposition on the Mediterranean region are not fully understood and they may change
in the future as a result of climate change impacts on land and sea. The Sahara and Middle East
are important sources of natural lithogenic dust (e.g., Ganor and Mamane, 1982; Bergametti et al.,
1989; Al-Momani et al., 1995; Vincent et al., 2016) whereas the surrounding cities and highly in-
dustrialized areas are sources of atmospheric pollutants emitted by biofuels for heating and fossil
fuel burning (Migon et al., 2001; Piazzola et al., 2016). The 85 million hectares of forests around
the basin associated to the Mediterranean dry summer climate are also an occasional intense aerosol
source due to wildfire emissions (Kaskaoutis et al., 2011; Poupkou et al., 2014; Turquety et al.,
2014), providing for instance soluble iron to the Mediterranean (Guieu et al., 2005).

Modeling represents an interesting approach to investigate the impact of atmospheric nutrient de-
position on oceanic biogeochemical cycles. Richon et al. (2017) use a regional coupled dynamical-
—biogeochemical high resolution model of the Mediterranean Sea to study the impacts of N deposi-
tion from natural and anthropogenic sources and phosphate from dust on the biogeochemistry of the
Mediterranean Sea. In the present study, we extend this investigation of phosphate deposition effects
by further considering the contribution of P from combustion sources from anthropogenic activities
and wildfires, and comparing the effects of desert dust and combustion inputs of phosphate on the

marine surface nutrient and biogeochemical budgets.

2 Methods

We use mass deposition outputs from the global atmospheric model LMDz-INCA (Hauglustaine
et al., 2014; Wang et al., 2015a) as external sources of phosphate in the regional high resolution
coupled NEMOMED12/PISCES model. We consider separately phosphorus from desert dust and

from combustion in order to isolate their respective effects as nutrient sources.
2.1 The oceanic model

We use the regional oceanic model NEMO (Madec, 2008) at a high spatial resolution of 1/12° over
the Mediterranean (MED12). The 1/12° grid resolution is stretched in latitude and ranges between
6 km at 46° N and 8 km at 30° N. This fine-scale resolution enables us to represent important
features of the Mediterranean circulation that are small eddies. This grid has 75 unevenly spaced
vertical layers, with depth ranging from 1 to 134 m from the surface to the bottom, and 10 lev-
els in the first 100 m. The oceanic domain covers all the Mediterranean and a part of the Atlantic
between the Strait of Gibraltar and 11° W called the buffer zone. The regional NEMO-MED dy-
namical simulation used in this study to force the PISCES model is NM12-FREE, evaluated in
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Hamon et al. (2015). Atmospheric forcing conditions are prescribed from the ALDERA dataset
(Hamon et al., 2015). Temperature and salinity are relaxed monthly to climatologies in the buffer
zone (Fichaut et al., 2003). This simulation reproduces well the general circulation and variability
of the water masses characteristics. However, the authors identify some shortcomings: transports
through the Strait of Gibraltar are underestimated by about 0.1 Sv, the circulation and mesoscale
activity in the western basin (Algerian current, Northern current) are underestimated, and positive
temporal drifts in the heat and salt content occur in the intermediate layer all over the Mediterranean
Sea. This may lead to overestimation in temperature and salinity in intermediate waters after long
simulation periods (hundreds of years). The ability of the model to reproduce the general circulation
of the water masses was also evaluated in a similar configuration with CFC (Palmiéri et al., 2015),
neodymium (Ayache et al., 2016a), tritium-helium-3 (Ayache et al., 2015) and “C (Ayache et al.,
2016b). These evaluations showed that the NEMO model is able to produce satisfying results when
studying characteristics such as age—tracer of water masses or passive tracer transport.

The biogeochemical model PISCES (Aumont et al., 2015) is coupled to the physical model.
PISCES is a Monod-type model (Monod, 1958), in which biological productivity can be limited
by the availability of nitrate, ammonium, silicate, iron and phosphate. The concentration of nutrients
is linked to phytoplankton productivity and chlorophyll a production according to the equations de-
scribed in Aumont et al. (2015). Phytoplankton growth rate is dependent on nutrient concentrations
via the growth limiting factors (see Aumont et al., 2015, for detailed equations). Only two biologi-
cal levels are explicitly represented in PISCES: phytoplankton (autotrophic) and zooplankton (het-
erotrophic). Each plankton type is composed of two size classes: nanophytoplankton and diatoms;
microzooplankton and mesozooplankton. PISCES is a Redfieldian model: the C:N:P ratio used for
plankton growth is fixed to 122:16:1. The regional coupled configuration NEMOMED12/PISCES
was developed by Palmiéri (2014) and Richon et al. (2017). We prescribe riverine nutrients input
fluxes from the estimation of Ludwig et al. (2009) that accounts for the nutrient fluxes from 239
rivers around the Mediterranean and Black Sea obtained from measurements and model data. The
estimations of riverine fluxes are not available after 2000. Therefore, we use the riverine fluxes from
the year 2000 in our study. Nutrient concentrations in the buffer zone are relaxed to the monthly
climatology of the World Ocean Atlas (WOA) (Locarnini et al., 2006). Nutrient fluxes from the At-
lantic are computed in the model as the product of the nutrient concentrations in the buffer zone
times the water fluxes through the Strait of Gibraltar.

The model is run in off-line mode like in the studies performed by Palmiéri et al. (2015), Guyen-
non et al. (2015), Ayache et al. (2015, 2016a, b) and Richon et al. (2017). PISCES biogeochem-
ical tracers are transported using an advection—diffusion scheme driven by dynamical variables
(velocities, pressure, mixing coefficients...) previously calculated by the oceanic model NEMO.
Biogeochemical variables are prognostically calculated instead of being read from forcing files.

Biogeochemical characteristics of the latest version of the NEMOMED12/PISCES model are eval-
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uated in Richon et al. (2017). The model NEMOMED12/PISCES is run in the same configura-
tion than in Richon et al. (2017) in which an evaluation of the model can be found. In particular,
NEMOMED12/PISCES produces well the West—to—East gradient of productivity when compared
to satellite chlorophyll a estimates, and simulates the main productive zones located in the Alboran
Sea, the Gulf of Lions and most coastal areas but with a lower amplitude (see Figure 1 and Table 1).
We filtered out chlorophyll @ values in coastal areas (Bosc et al., 2004). The vertical distribution of
nutrients is globally satisfyingly simulated, despite a too sharp nutricline in the intermediate waters
in some sub-basins (e.g. Alboran, South Ionian).

Additional statistical indicators provided in Appendix A show a good reproduction of the nutri-
ents and the chlorophyll a vertical concentrations in different Mediterranean regions. However, the
model fails to reproduce surface and intermediate phosphate concentrations in some regions such as
the South Levantine. It is important to note that the nutrient concentrations in surface waters, espe-
cially phosphate concentrations in the ultra—oligotrophic eastern basin, are often below the detection
limit of measuring devices. Therefore, the negative bias in model surface concentration estimates
may be linked with measurement uncertainties. Richon et al. (2017) calculated the average and stan-
dard deviation of chlorophyll a values measured and modeled at the DYFAMED station (Ligurian
Sea) for the 1997-2005 period and found that the average measured chlorophyll a in the top 200
meters is 0.290 4 0.177 1072 g m™3 and the average model value is 0.205 + 0.111 1072 g m—3.
For POy, the average measured value is 0.234 & 0.085 10~3mol m~* and the modeled average is
0.167 £ 0.179 10~3mol m~2. We report in Appendix A additional figures on the comparison of
modeled and measured PO4 and NOj3 concentrations. Despite some unavoidable shortcomings, the

performances of the model are reasonable for conducting our scientific investigation.
2.2 Atmospheric deposition of phosphate

The objective of this study is to use consistent atmospheric phosphate inputs from contrasted sources
simulated by the same atmospheric model. Hence, we selected daily atmospheric deposition fields
of total phosphorus (P) from natural dust and combustion both simulated with the LMDz-INCA
chemistry—climate global model (Wang et al., 2015b). This global model has a rather low spatial res-
olution of 0.94° in latitude x 1.28°in longitude. The daily deposition fluxes from these two sources
have been simulated globally solely for a one year period (2005). The form of deposited phosphorus
in the model is the same for all sources and is considered to be soluble phosphate (POif) which is
the bioavailable form of phosphorus in PISCES (Aumont and Bopp, 2006). We considered that given
the high spatial and temporal variability of atmospheric deposition fluxes, a monthly resolution of
deposition, as available for other years (Wang et al., 2017), would be a too strong and unnecessary
limitation in simulating the biogeochemical response.

In this study, we first include natural desert dust as a source of phosphorus. In the atmospheric

model, desert dust emissions are computed every 6 hours using the European Centre for Medium-
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Range Weather Forecasts (ECMWF) wind data interpolated to the LMDz grid. Following Mahowald
et al. (2008), we consider that only 10 % of phosphorus from desert dust is bioavailable PO, (here-
after named Pdust). This solubility value has also been used by other authors (see also Anderson
et al., 2010). Izquierdo et al. (2012) report an average solubility of phosphorus of about 11 % in
African dust—loaded rains in North—East Spain. In addition, the daily total dust deposition simulated
with similar forcings on a 1.27°in latitude by 2.5°in longitude grid is available for the period 1997—
2012. We used this time series of total dust deposition to compare the year 2005 with the average
inter—annual deposition flux. We found that the yearly average deposition of dust from 2005 is close
to the multi—year depositional average (not shown).

The second source of atmospheric phosphorus is combustion. Here, the term combustion en-
tails anthropogenic combustion from energy production, biofuels, and wildfires emissions (hereafter
named Pcomb). The Pcomb deposition fields from LMDz-INCA used here have a coarser resolution
than for Pdust of 1.27°in latitude by 2.5°in longitude. In the atmospheric model, phosphorus emis-
sions from combustion due to anthropogenic activities are assumed constant throughout the year
2005, only wildfire emissions vary monthly based on the GFED 4.1 data set for biomass burning
(van der Werf et al., 2010). According to this data set, wildfire emissions around the Mediterranean
for 2005 are close to the inter—annual average for the period 1997-2009. Wang et al. (2015a) es-
timated global Pcomb emissions based on the consumption of different fuels (including wildfires)
and the P content in all types of fuels for more than 222 countries and territories. We consider that
54 % of the total emitted P from combustion is bioavailable phosphate (Pcomb) (Longo et al., 2014).
Up to now, there are at least two major data sets of Pcomb deposition. Mahowald et al. (2008) had
published the first map of P deposition from combustion sources based on a bottom-up P emission
inventory, which leads to a general agreement of modeled surface P concentrations with measure-
ments with a large underestimation in the modeled P deposition. Wang et al. (2015a, 2017) revised
the emission factors from all fuel types burned during combustion to come up with a new global
inventory of phosphorus emitted from coal, biofuels and biomass burning. This inventory amounts
to an emission of P from these 3 sources of 1.96 Tg P yr~! for the year 1996 (Wang et al., 2015a),
which is 28 times the inventory of 0.070 Tg P yr~! compiled by Mahowald et al. (2008) for the
same year. The same authors (Wang et al., 2015a) evaluated both P surface concentrations and P
deposition and showed no systematic bias against measurements taken at the global scale.

The LMDz-INCA modeled atmospheric P deposition fluxes have been evaluated globally by com-
paring time series of deposition measurements, showing a significantly reduced model bias relative
to observations when considering the contribution of P emissions from combustion than when con-
sidering only P from dust (Figure 4 in Wang et al., 2015a). However, it should be noted that there
were only three sites with time series of P deposition over the Mediterranean region.

Another important input of P aerosols in this region is from sea spray (Querol et al., 2009; Grythe

et al., 2014; Schwier et al., 2015). Sea spray aerosols over the Mediterranean mainly come from the



Mediterranean itself with little contribution from the Atlantic Ocean. Therefore, the net contribution
205 of P from sea spray is considered negligible in our simulations.

Active volcanoes around the Mediterranean such as the Etna or the Stromboli are another potential
source for aerosols. Phosphorus mass in volcanic aerosols is very low (P. Allard, pers. comm.) al-
though it is considered to be almost entirely soluble (Mahowald et al., 2008). Finally, the 85 million
hectares of forest around the Mediterranean are a potential source of biogenic particles such as pollen

210 and vegetal debris (Minero et al., 1998) that contain phosphorus. The total mass flux of phosphorus
from biogenic particles seems to be important on the global atmospheric phosphorus budget (Wang
et al., 2015a). It is not included in our study, which can be seen as a potential limitation. However,
biogenic particles have very low solubility in seawater (Mahowald et al., 2008). The LMDz-INCA
model provides the summed bulk deposition of both phosphorus from volcanoes and biogenic par-

215 ticles (named PBAP). We chose to discard PBAP as a source of P since these 2 contrasted sources

have very different solubilities but cannot be apportioned within PBAP.
2.3 Simulation set-up

We ran NEMOMED12/PISCES for one year with the 2005 physical and biogeochemical forcings.
Initial conditions at the end of 2004 are taken from the 1997-2012 simulation described in Richon
220 etal. (2017) including anthropogenic nitrogen deposition ("N" simulation). The reference simulation
(REF) is a simulation performed with no atmospheric deposition of phosphate as described in Richon
et al. (2017).
We investigate the impacts of each source of PO, by performing two different simulations: "PDUST”
and "PCOMB”’; they include, respectively, natural dust only and combustion—generated aerosol only
225 as atmospheric sources of PO4. We also performed a "Total P" simulation with the two sources in-
cluded. From now on, we use "total P" to indicate the sum of bioavailable phosphate from dust and
combustion (Pdust + Pcomb). The results presented in this study are based on the relative differences
between the simulations. For instance, the impacts of Pdust are calculated as the difference between
PDUST and REF simulations (PDUST-REF).

230 3 Results
3.1 Evaluation of P deposition fluxes

Very few measurements of atmospheric phosphorus deposition exist over the Mediterranean region.
Moreover, it is difficult to apportion between different sources when analyzing bulk deposition sam-
ples. We did not find any available time series of total phosphorus deposition in the Mediterranean
235 covering our simulation period. Therefore, we compare the monthly P deposition flux from LMDz~
INCA with the non time—consistent monthly fluxes over years as close as possible to 2005. Estimates

of Turquety et al. (2014) indicate that 2005 is not an exceptional year for fires and the time series
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of natural dust deposition modeled with LMDz-INCA indicate that the deposition flux of 2005 is
close to the inter—annual average (not shown). We used the time series of phosphorus measured at 9
different stations over the Mediterranean from the ADIOS campaign (Guieu et al., 2010) and the sol-
uble phosphate from deposition measurements at 2 stations in the South of France from the MOOSE
campaign (de Fommervault et al., 2015). The ADIOS time series cover June 2001 to May 2002 and
the sampling sites cover almost all regions of the basin. The MOOSE time series cover 2007 to 2012.

2 month~! and compare it with

We use the time series of average monthly flux in 1076 g POy m~
our model average monthly fluxes in the grid cells corresponding to the stations. Figure 2 shows the
comparison between modeled and measured fluxes in terms of geometric means and standard devi-
ations of monthly values of each time series. The fluxes are highly variable according to the station
and the season (variability spans over several orders of magnitudes). Our comparison must be taken
with caution since we compare different years in the model and the observations.

We were able to compare the dust deposition flux modeled with LMDz-INCA used to derive Pdust
deposition over the ADIOS sampling period with the measurements. The comparison is shown in
Table 2. The dust fluxes produced by the model at several stations are realistic, in spite of the low
spatial variability from the dust fluxes produced by the global model LMDz-INCA even though the
geometric standard deviations of the fluxes can be regionally very high. In Table 2, we present the
dust deposition fluxes for the period 2001-2002 corresponding to the ADIOS campaign are based on
model outputs with a lower resolution (1.27°in latitude by 2.5°in longitude) than those for the year
2005 (0.94°in latitude by 1.28°in longitude). As stated by Bouet et al. (2012), dust emission (and
hence its deposition) is highly sensitive to model resolution. The coarse resolution of LMDz may
significantly reduce the total dust emission in the model but also reduce surface winds and aerosol
transport (see Discussion section hereafter). Therefore, the coarse resolution of the dust model used
in Table 2 for 2001-2002 may explain the underestimation and the lack of spatial variability from
the model. We also noted a better agreement (within a factor of 2) at the 4 stations of the eastern
Mediterranean (Cyprus, Greek Islands and Turkey).

In order to assess properly the performance of the atmospheric model in reproducing deposition
fluxes, we would need continuous times series of deposition in different stations over the Mediter-
ranean and simulations covering the measurement periods. Our comparison is at the moment the
most feasible evaluation with the existing data over the Mediterranean. This diagnostic reveals
that the model probably tends to underestimate the P deposition from both dust and anthropogenic
sources. These results are consistent with Wang et al. (2015a). The underestimation of total P depo-
sition is also likely due in part to our omission of P from other potential sources such as PBAP and

sea salt.
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3.2 Characterization of phosphate deposition from the different sources

The 2005 seasonal spatial distribution of Pdust deposition is shown in Figure 3. Pdust deposition
is highly variable in space and time. It is maximal in spring (MAM). In this season, the main dust
source is the Sahara and it affects mostly the eastern basin (Moulin et al., 1998). In winter (DJF),
the influence of dust from the Middle East is observed (Basart et al., 2012). In summer (JJA) and
autumn (SON), the deposition is at its minimum and located close to the southern Ionian coasts.
Average deposition flux over the basin is 0.122 10° g PO, month~! with notable monthly variability
(standard deviation = 0.102 10° g PO, month~1). This seasonal cycle of dust deposition is similar
to the one simulated by the regional model ALADIN-Climat (Nabat et al., 2012) used in Richon
et al. (2017) but LMDz Pdust deposition flux is significantly lower than that from ALADIN (see
Discussion section).

The seasonal spatial distribution of Pcomb deposition is shown in Figure 4. Atmospheric depo-
sition of phosphate from combustion is on average 0.258 10° g PO, month~! over the entire basin. It
amounts twice the atmospheric deposition of phosphate from desert dust (0.122 10° g PO4 month™1).
The seasonal variability of Pcomb deposition is lower than for Pdust (standard deviation of Pcomb
=0.046 10° g PO, month~!). This is linked to the anthropogenic nature of Pcomb emissions and
the low contribution of atmospheric transport to seasonal variability. Maximal deposition occurs in
summer, likely due to the forest fires around the Mediterranean. In particular, we observe higher de-
position close to the Algerian, Spanish and Italian coasts in summer. These countries are particularly
subject to dry and hot summer conditions that favor forest fires (Turquety et al., 2014). We observe
a high spatial variability in the deposition field with a North—to-South decreasing gradient in de-
position, the major part of total mass being deposited close to the coasts, especially in the Aegean
Sea. The presence of many industrial areas around the Adriatic and Aegean explains the high de-
position fluxes observed in these regions. In the Aegean Sea, Pcomb deposition constitutes a more
than 4 times greater phosphate source than desert dust (respectively 0.0529 10° g PO, month~! and
0.0118 10° g PO4 month™! for Pcomb and Pdust average deposition). According to our model forc-
ings, for which uncertainties are still large, the riverine inputs would constitute the main phosphate
source to the Mediterranean Basin (3.16 10° g PO, month~! at the basin scale). These inputs alone
account for over 85 % of the total (atmospheric + riverine input + Gibraltar Strait) as documented in
Table 3.

Figure 5a illustrates that combustion is the dominant source of atmospheric phosphate to the
Mediterranean basin for the year 2005. This map shows the average proportion of Pdust in total
phosphorus deposition (Pdust+Pcomb). The results indicate that Pdust accounts for 30 % of phos-
phorus deposition on average in 2005 at the basin scale, and is only dominant along the southern
Mediterranean coast, in the Gulf of Libya. This map highlights the contrasted areas influenced by
the different atmospheric P sources. The North of the basin is primarily under the influence of com-

bustion aerosol sources, and the South of the basin is under the influence of dust aerosol sources.
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Evaluation of deposition fluxes for the period 1997-2012 (available at a too coarse time resolution to
perform oceanic simulations) shows a continuous dominance of Pcomb fluxes at the basin scale (see
Figure 5b). These results agree with the ones of Desboeufs et al. (in prep) who noted that combustion
aerosols are responsible for 85 % of P deposition in the northwestern coast of Corsica over a three
years period (2008-2011, versus 15 % of P from dust).

Figure 6 shows the contrasted contribution of the respective fluxes for the month of June 2005.
Our previous study showed that June is the period of most important impacts from aerosol deposition
on surface marine productivity in spite of the low fluxes, due to thermal stratification (Richon et al.,
2017). The relative contribution of Pdust and Pcomb deposition fluxes are compared over three
regions: the North Adriatic, the South Adriatic and the South Ionian (See Figure 3). We defined these
regions as in Manca et al. (2004). They were selected as they highlight three contrasted conditions.
The North Adriatic is under strong influence of both riverine inputs and atmospheric deposition of
P from combustion (Figure 6), the South Adriatic encompasses atmospheric coastal deposition but
is distant from major riverine inputs, and the South Ionian is a deep, highly oligotrophic area. The
deposition flux of Pcomb is maximal in the northern Adriatic. In this basin, Pcomb flux is five times
higher than Pdust. However, Pdust deposition flux increases towards the South to reach a value three
times higher than Pcomb flux upon reaching the southern Ionian coasts. This spatial distribution of
deposition is also found by Myriokefalitakis et al. (2016).

By including different sources of atmospheric phosphate from the same model, we can compare
the relative contribution of each atmospheric source with the other external nutrient suppliers (rivers
and Gibraltar). Table 3 shows the relative contribution simulated by the model of atmospheric phos-
phate sources in total external phosphate supply to the Mediterranean basins. Our estimations of
total aerosol contribution to POy supply are slightly lower than the literature values. This Table
shows that, in the model, Pcomb is dominant over Pdust as a source of atmospheric phosphate at the
basin scale for the year 2005. This dominance is found in all regions of the Mediterranean, except in
the Ionian Sea where Pdust and Pcomb contributions are equivalent. We note that the estimates from
Krom et al. (2010) were calculated by extrapolating to the eastern basin measurements from very
few locations in Turkey and Greece. Vincent et al. (2016) report that recent desert dust deposition
fluxes have decreased in the 2010s by an order of magnitude compared to the 1980s that Krom et al.
(2010) refer in part to. This may explain that we find combustion to be a more important source
of atmospheric phosphate at the basin scale in 2005 in comparison to natural dust. In the pelagic
ITonian basin, Pdust and Pcomb contributions are comparable on a yearly average (20 %). However,
combustion represents at most a third of the contribution whereas dust—derived phosphate deposi-
tion is more seasonally variable and can be the major source of PO, for this basin during spring

(contribution of Pdust to PO, supply up to 60 %).
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3.3 Impacts of atmospheric deposition on marine surface phosphate budgets

Atmospheric deposition of phosphate aerosol has different impacts in the model on PO, concentra-
tion depending on the source, the location, and the period of the year. The impacts of deposition
depend on the flux and the underlying biogeochemical conditions in the water column. Even though
the deposition fluxes are very low during the stratified season, their relative impacts are maximal
because the major part of the Mediterranean is highly limited in nutrients (Richon et al., 2017).

Figure 7 shows the relative impacts of phosphate deposition from the two sources (combustion
and dust) on surface PO,4 concentration for the month of June 2005. We can distinguish 3 different
responses to nutrient deposition: two non responsive zones that are either not nutrient limited or
limited in more than one nutrient and a responsive zone limited in the deposited nutrient. In the
regions under riverine input influence such as the North Adriatic, relative impacts of atmospheric
deposition are low even though the fluxes of Pcomb are maximal because the P river delivers high
amounts of nutrients in this area. In very unproductive regions such as the South Ionian basin, we
observe very low impacts of deposition on PO, concentrations (between 5 and 12 % enhancement
close to the Libyan coast). This basin is highly depleted in nutrients, especially in summer. But the
deposition fluxes are very low (90 1076 mol m~2 of total POy). This low fluxes of nutrients are
probably consumed very fast and do not yield a strong concentration enhancement. Finally, some
areas respond strongly to phosphate deposition. We observe PO, surface enhancement over 40 %
in the South Adriatic, Tyrrhenian and North Aegean basins. These regions are under some nutrient
sources influence; they are not fully pelagic and receive nutrients from coasts or upwelling (Sicily
Strait front). The high response to phosphate deposition indicates that these regions are primarily
P—depleted.

These contrasted results indicate that the relative impacts of atmospheric deposition from dif-
ferent sources are dependent on both the underlying phosphate concentration and the bioavailable
phosphate deposition flux. The relative biogeochemical impacts of PO4 deposition are variable due

to the biogeochemical state of the region.
3.4 Biogeochemical impacts of P deposition

In the PISCES model, atmospheric deposition of nutrient is treated as an external forcing. The ef-
fects of the different aerosols on the Mediterranean biogeochemistry are considered simply additive.
Fluxes of nutrients are added to the total pool of dissolved nutrients according to their deposition
flux and chemical properties (fixed solubility and chemical composition). The effects of total P de-
position on marine biogeochemistry are a combination of effects of the two P sources in this model
version (Table 3).

We focus here on the month of June that shows maximum impacts of deposition because of surface

water stratification. Figure 8 shows the average relative effects of P deposition on surface chloro-
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phyll a. The relative effects of total P deposition on surface chlorophyll a concentration are modest.
The majority of Pdust effects on surface chlorophyll a are in the southwestern basin along the Al-
gerian coasts. Pcomb has maximal impacts in the North of the basin, in areas of high deposition.
However, Pcomb also affects the area influenced by Pdust in the South. In this Redfieldian version
of PISCES, chlorophyll production is linked with nutrient uptake that is constrained by the Redfield
ratio. Therefore, the addition of excess nutrient will enhance chlorophyll production as long as other
nutrients are bioavailable in the Redfield proportions.

Figure 9 shows the relative impacts of phosphate deposition from the two sources on surface total
primary productivity for the month of June. We observe that combustion—derived phosphate has
the greatest impacts on surface biological production: averaged regionally over the framed areas, the
enhancement in daily primary productivity is between 1 and 10 % but local maxima are up to 30 %.

The effects of atmospheric phosphate deposition are variable according to the source type. As for
chlorophyll a, dust-derived phosphate deposition has maximal impacts in the southern part of the
basin close to the Algerian and Tunisian coasts. The relative impacts of Pdust deposition in the South
Ionian basin are very low (about 1.7 %). This region of the Mediterranean is highly oligotrophic and
lacks all major nutrients, especially in summer. Nutrient co-limitations associated to minimal Pdust
deposition flux in summer explain the weak impacts of phosphate deposition in this area.

Pcomb deposition has maximal impacts in the North of the basin in the Adriatic and Aegean Seas.
In the northern Adriatic, the relative impacts of Pcomb deposition are lower than in the southern
Adriatic because the proximity of riverine inputs in the North reduces the relative importance of
atmospheric deposition in nutrient supply. The North of the Adriatic is generally productive all year
long. We can identify in Figure 9 the area in the Adriatic influenced by riverine inputs. This zone
encompasses the North of the Adriatic and the western coast down to the region of Bari (40°N,
17°E). In this area, atmospheric deposition has low influence on primary productivity (below 15 %).
This is in contrast with the southeastern part of the Adriatic under low riverine input influence. There,
we observe high impacts of atmospheric deposition and especially of Pcomb on primary productivity
(11 % on average but up to 50 % daily enhancement at some points). Pcomb and Pdust have similar
influences over the South of the basin.

In general, we can identify 3 different biogeochemical responses in the 3 areas indicated in Fig-
ure 9. Our hypothesis is that the different responses are linked to nutrient limitations. In the North
Adriatic, the influence of coastal nutrient inputs leads to low nutrient limitation and high productiv-
ity. In the South Adriatic, the high impact of atmospheric phosphate deposition may be the sign of
important phosphate limitation. Finally, the lack of response in South Ionian in spite of the atmo-
spheric phosphate deposition probably indicates that the region is co-limited in P and N.

As for the effects on PO4 concentration, we observe different impacts of P deposition on primary

production according to the nutrient status of the region. We find very low deposition impacts in
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nutrient repleted areas (e.g. North Adriatic), very low to no response in highly nutrient limited areas

such as the South Ionian, and high response in areas limited by phosphorus only (e.g. South Adriatic).

4 Discussion

In contrast to the global ocean, combustion appears as an important source of atmospheric bioavail-
able phosphorus to the surface waters of the Mediterranean Sea due to the proximity of populated
and forested areas. Based on our large scale LMDz-INCA model, we estimate that combustion is re-
sponsible for 7 % on average of total PO4 supply. In comparison, the average contribution of Pdust
to POy supply is 4 % (Table 3). These estimates are based on our modeling values and take into
account only the sources of phosphate that are included in the simulations (namely rivers, Atlantic
inputs, natural and combustion derived atmospheric phosphate). This provides an estimation of the
relative importance of the 2 atmospheric sources under the specific conditions of the year 2005, but
the restriction to only this particular year limits our conclusions. For this reason, the purpose of
this study is to raise questions on the relative importance of the various aerosol sources that bor-
der the Mediterranean and their potential impacts on the nutrient supply and biological productivity
of the basin. Saharan dust is a major source of particles in the Mediterranean (D’ Almedia, 1986;
Loye-Pilot et al., 1986) and does have an impact on the regional climate system (Nabat et al., 2012,
2015). The literature on Mediterranean aerosols is often centered on Saharan dust deposition, which
is believed to have the largest impact on the basin’s biogeochemistry (e.g. Bergametti et al., 1992;
Migon and Sandroni, 1999; Aghnatios et al., 2014). This study provides the first Mediterranean
assessment of the contribution of another source of atmospheric phosphate than dust. It highlights
that other sources, namely combustion, might be a dominant source of bioavailable phosphorus to
Mediterranean surface waters.

The relative dominance of combustion over dust as a source of phosphate for the Mediterranean is
confirmed by the analysis of monthly modeled deposition fluxes of Pdust and Pcomb over the 1997—
2012 period (see Figure 5). Pcomb dominates Pdust contribution to PO4 supply over the northern
basin (Adriatic and Aegean Seas in particular). For these regions in the vicinity of anthropogenic
sources, Pcomb deposition has a low variability whereas Pdust deposition occurs during transient
events and is therefore highly variable on a monthly basis. This was already noticed by Bergametti
etal. (1989) and Gkikas et al. (2016) who describe the majority of dust as occurring in a few episodic
deposition events, whereas anthropogenic aerosols have a more constant flux. These results are also
coherent with Rea et al. (2015) who estimate anthropogenic emissions to be the main component of
PM, 5 and dust to be the main component of PM; over the Mediterranean. The maximal contribu-
tion of atmospheric deposition to PO, budgets is observed in spring, when the deposition fluxes are
maximal. In summer, the relative contribution in each sub—basin is very small because the flux of

Pdust is very low. The high, nearly constant fluxes of Pcomb deposited close to the coasts, especially
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450 in semi-—closed sub—basins such as the Adriatic and Aegean, constitute the major source of soluble
atmospheric phosphate to the surface of the Mediterranean Sea. Although total mass deposition of
phosphorus from desert dust exceeds that of combustion aerosols, the latter are much more soluble
than lithogenic dust. This explains in our results the yearly predominance of Pcomb as a source
of bioavailable phosphate. However, the underestimation of deposition fluxes indicated by Figure 2

455 limits the conclusions we can draw from our results on the relative contributions of the different
phosphate external sources. More measurements and developments of the atmospheric model must
be undertaken to make more precise assessments of the importance of atmospheric deposition as a
source of nutrients for the oligotrophic Mediterranean.

The LMDz-INCA model version used in this study integrates constant emissions of Pcomb from

460 anthropogenic sources. The variability of this deposition flux is only due to variability of atmospheric
transport and deposition processes such as winds and rain or dry sedimentation. The atmospheric
model LMDz-INCA has a low resolution given the regional Mediterranean scale: Pdust deposition
forcing has 280x193 grid points globally and ~500 grid points covering the Mediterranean, and
Pcomb forcing has 144x143 grid points in total and ~200 grid points covering the Mediterranean.

465 These forcings reproduce realistic deposition patterns at the global scale, in spite of generally un-
derestimating the measured fluxes (Wang et al., 2017) but may not be reliable when analyzing small
scale deposition patterns. There is to our knowledge no regional model Mediterranean model avail-
able that represents phosphorus deposition from both natural and anthropogenic sources. Investi-
gating these atmospheric deposition fluxes from a higher resolution regional model is a perspective

470 to consider in order to strenghen our conclusions on the spatial distribution of Pdust and Pcomb
influences.

Concerning the dust deposition component for which products from high resolution model exist
(see the high resolution model ALADIN-Climat used in Richon et al., 2017), the overall average de-
position estimation from the global model we use in this study appears much lower (0.122 4 0.102 10? g month !

475 over the Mediterranean in 2005 simulated with LMDz--INCA and 0.568 + 0.322 10° g month~!
simulated with ALADIN-—Climat). Table 3 in Richon et al. (2017) shows the same comparison be-
tween measured dust fluxes and the dust fluxes from the ALADIN-Climate regional model than
in Table 2. The fluxes reproduced by this 1/12° resolution regional model are generally closer to
the measurements. The coarse resolution of LMDz may lead to a global underestimation of the

480 dust emission fluxes, as shown by Bouet et al. (2012). Moreover, the higher spatial resolution of
ALADIN-—Climat allows one to better reproduce intense regional winds (Lebeaupin Brossier et al.,
2011) that can favor transport of continental aerosols to the remote sea. Natural dust emissions,
transport and deposition to the Mediterranean are shown to be highly variable from a year to the next
(e.g. Moulin et al., 1997; Laurent et al., 2008; Vincent et al., 2016) so that the relative contributions

485 of Pcomb and Pdust may also vary. However, dust deposition fluxes available between 1997 and

2012 from the LMDz-INCA model indicate that 2005 is not an exceptional year (see also Figure 5).
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Similarly, the inter—annual time series of dust deposition analyzed in Richon et al. (2017) showed
that 2005 is also not an exceptional year in the ALADIN—-Climat model. The recent estimate of burnt
areas in the Euro—Mediterranean countries over 2003-2011 by Turquety et al. (2014) indicates a +
50 % annual variability, but it is impossible to separate anthropogenic and wildfires in Pcomb de-
position at present. Simulating separately atmospheric deposition from anthropogenic and wildfires
would give interesting perspectives on combustion aerosol deposition.

The reproduction of small scale atmospheric patterns such as coastal breezes that can transport
aerosols far from the coasts above the marine atmospheric boundary layer is also limited at the low
spatial resolution of LMDz (Ethé et al., 2002; Lebeaupin Brossier et al., 2011). This leads to low
day—to—day variability in total Pcomb deposition flux together with much larger modeled fluxes in
coastal areas. Pcomb deposition is limited in the model to coastal areas. However, our results in-
dicate that Pcomb is dominant over Pdust in this instance as an atmospheric source of phosphate
at the basin scale. Moreover, the atmospheric deposition model seems to underestimate phosphate
deposition in most of the stations we found (see Figure 2). Constant emissions of phosphate from
anthropogenic combustion is, however, a satisfying first approach because it permits to highlight the
high concentration contributed from industries and major urban centers around the Mediterranean.
However more refined emission scenarios would be interesting to consider in future modeling stud-
ies.

Some areas receive phosphate with different contributions from different sources (Figures 3, 4). In
particular, islands in the Eastern basin such as the Greek Islands, Crete and Cyprus receive phosphate
from the two sources, sometimes in a single deposition event (Koulouri et al., 2008; D’ Alessandro
et al., 2013). Atmospheric processing of different aerosols will alter the nutrient composition and
solubility of this deposition (Migon and Sandroni, 1999; Desboeufs et al., 2001; Anderson et al.,
2010; Nenes et al., 2011; D’ Alessandro et al., 2013). However our study does not account for such
mixing.

The atmospheric model used in our study does not provide biogenic and volcanic phosphorus
deposition separately. The model of Myriokefalitakis et al. (2016) allows to represent a more com-
plex atmospheric chemistry. This work showed that many different atmospheric P sources exist. In
particular, they estimate 0.195 and 0.006 TgP year—! of global emissions from biogenic and vol-
canic sources respectively. In the Mediterranean region that is surrounded by many forested areas,
biogenic emissions may be an important source of atmospheric phosphorus in the form of organic
matter. Moreover, Kanakidou et al. (2012) show that an important fraction of organic phosphorus
can be emitted from combustion. In particular, the numerous forest fires occurring every summer
in the Mediterranean region may constitute an important source of organic phosphorus. However,
the PISCES version used in this study does not include organic phosphorus. In the ocean, organic

phosphorus can be recycled by bacterial activity into inorganic phosphate that is bioavailable for
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plankton growth. Therefore, the inclusion of organic phosphorus in PISCES along with an estima-
tion of organic phosphorus from atmospheric fluxes is a perspective to consider.

The PISCES version used in this study is based on the Redfield hypothesis that C:N:P ratios in
organic cells are fixed. This fixed value determines the nutrient ratio for uptake and has the advan-
tage of simplifying calculations in the 3—D high resolution coupled model and is supported by some
observations (Pujo-Pay et al., 2011). However, because the Mediterranean is highly oligotrophic,
this Refieldian hypothesis is questioned and the biogeochemical cycles may be determined by non—
Redfieldian nutrient use. This non—Redfieldian behavior may imply complex nutrient limitations
and co-limitations processes (Geider and La Roche, 2002) that can not be studied with the present
PISCES version. As of today, there is no version of PISCES that includes the non—Redfieldian bio-
geochemistry in the Mediterranean. The development and use of such a version of PISCES is a
perspective of this work that may help to fully understand nutrient dynamics and growth limitation
process in the Mediterranean (Saito et al., 2008; Krom et al., 2010). However, this study provides
interesting first results on the potential impacts of phosphate atmospheric deposition on the Mediter-
ranean nutrient pool and potential implications on biological productivity. Moreover, the develop-
ment and qualification of a non-Redfieldian version of the PISCES model may take several years.
Plus, even if non—Redfieldian regional Mediterranean biogeochemical models such as ECO3M exist
(Baklouti et al., 2006), their higher complexity leads also to a hard task, since the sensitivity of such
models to parameter values is a delicate question that requires important computing time and data to

solve before revisiting our conclusions.

5 Conclusions

This study is a first approach to quantify the effects of different atmospheric sources of phosphorus
to the Mediterranean Sea surface. Our results indicate that contrary to the global ocean, combus-
tion may be dominant over natural dust as an atmospheric source of phosphate for the Mediter-
ranean Basin. This study is the first to examine separately the effects of atmospheric deposition of
phosphate from different sources that have different seasonal cycles and deposition patterns over
the Mediterranean Sea. According to our low resolution atmospheric model, phosphate deposition
from combustion (which includes forest fires and anthropogenic activities) is mainly located close
to the coasts and has low variability whereas phosphate deposition from dust is episodic and more
widespread. The results indicate that combustion sources are dominant in the North of the basin
close to the emission sources whereas natural dust deposition is dominant in the South of the basin
and is strongly dominant in pelagic areas such as the Middle Ionian and Levantine basins. The study
of atmospheric model low resolution deposition fluxes over the period 1997-2012 indicate that the
dominance of Pcomb over Pdust in the Mediterranean basin is consistently observed over this time

period. The yearly—averaged deposition patterns are constant over the period. The relative effects of
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each source are maximal in their areas of maximal deposition and can induce an enhancement of up
to 30 % in biological productivity during the period of surface water stratification.

In the coastal Adriatic and Aegean Seas that are under strong influence of anthropogenic emis-
sions, we showed that combustion-derived phosphorus deposition may have effects on the biological
productivity. It seems that only dust transported through large events can reach and fertilize pelagic
waters. However, the pelagic zones far from coastal influence are often highly oligotrophic and
co-limited in nutrients. Then, the deposition of one type of nutrient cannot relieve all the nutrient
limitations to have strong fertilizing effect.

In spite of the limitations of our study linked to the availability of atmospheric P emission and the
limited knowledge on atmospheric mixing processes impacts on bioavailability of deposited POy, we
showed that atmospheric P deposition is an important source of bioavailable nutrients and has low
but significant impacts on marine productivity. Combustion and soil dust sources display contrasted
deposition patterns. Therefore, none should be neglected when accounting for atmospheric sources
of nutrients in land and ocean biogeochemical models.

Our study highlights the difficulty to constrain atmospheric deposition in models because very few
estimates of the deposition fluxes over the Mediterranean are available. The existing time series cover
only very limited areas of the basin and short time periods. Plus, there is, to our knowledge, only
one experimental study addressing the source apportionment of phosphate deposition. Longo et al.
(2014) measured the solubility of P aerosols coming from South and North regions of the Mediter-
ranean and showed that aerosols from Europe deliver more soluble P. Also, Desboeufs et al. (in prep)
showed that more than 85 % of of P deposition is brought by combustion aerosols in northern Cor-
sica over the 2008-2011 period. We underline here the need for more deposition measurements in
order to better constrain the modeling of such important nutrient sources for the Mediterranean.

Further development of atmospheric and oceanic models should be undertaken in order to account
for the mixing and chemical processing of the different aerosol sources in the atmosphere and their
effect on nutrient solubility in seawater, and for possible deviations from Redfield ratios in the ma-
rine biological compartments. Moreover, oceanic simulations taking into account daily atmospheric
deposition of nutrients from dust and combustion over larger time periods would be necessary to

assess the variability of the impacts of these sources on marine biogeochemistry.

Acknowledgements. The PhD grant of C.R. is funded by CEA. R.W. was funded by a Marie Curie IIF project
from European Commission (FABIO, grant 628735). This study contributes to MERMEX (Marine Ecoystem
Response Mediterranean Experiment; https://mermex.mio.univ-amu.fr) and ChArMEx (the Chemistry-aerosol
Mediterranean Experiment; http:/charmex.lsce.ipsl.fr) projects of the programme MISTRALS (Mediterranean

Integrated Studies at Regional and Local Scales; https://www.mistrals-home.org/).

17



595

600

605

Appendix A: Statistical evaluation of PISCES vertical profiles

The following Tables and Figures provide an evaluation of the model performances against measure-
ments in different Mediterranean regions obtained from Manca et al. (2004). We provide observed
and modeled annually averaged vertical profiles over the year 2005 of phosphate and nitrate and sta-
tistical indicators (annual vertical mean and standard deviation, RMSE, normalized and relative bias,
Pearson’s correlation coefficient R and associated p-value). We point out that the different indicators
provide different information. For instance, bias evaluates how mathematically close are modeled
and measured values, whereas Pearson’s R indicates whether the model reproduces the evolution of
PO, concentration with depth.

These figures show that the model reproduces on average the vertical distribution of phosphate. In
some regions such as the Algerian basin, surface concentration is closer to measurements than deep
concentrations (Figure Al). In the South Adriatic and in the Gulf of Lions, phosphate concentration
below 200 m is close to the measurements (Figures A4 and A5 show normalized bias of -0.09
and 0.0 respectively). On the other hand, very low bias in the South Adriatic region is paired with
low Pearson’s R (0.30 in the deep layer) whereas PO, concentration evolution with depth is well
reproduced in the Algerian basin (R=0.89 and R=0.97 in the intermediate and deep layers) in spite

of a mismatch between measured and modeled values.
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Basin Model mean (c) Datamean (0) RMSE normalized bias % bias

Whole Med.  0.137 (0.04) 0.140 (0.1) 0.06 -0.01 04
West 0.175 (0.03) 0.215 (0.1) 0.08 -0.10 23
Adriatic 0.155 (0.007) 0.205 (0.04) 0.06 -0.13 -31
Aegean 0.141 (0.02) 0.145 (0.1) 0.10 -0.01 3
Tonian 0.108 (0.03) 0.094 (0.04) 0.03 0.07 13
Levantine  0.108 (0.2) 0.07 (0.02) 0.04 0.23 38

Table 1. Average chlorophyll a concentration (spatial standard deviation in brackets) and statistical indicators
(spatial RMSE, normalized and relative bias) for different Mediterranean sub—basins (see Figure 3 for the sub—

basins limits). Values are calculated from Figure 1. Coastal areas are filtered out as in Figure 1.
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Station ADIOS LMDz-INCA (ADIOS period) LMDz-INCA (2005)

Cap Spartel, Morocco 6.8 (2.7) 2.7 (1.5) 6.3(4.4)
Cap Béar, France 11 (3.1) 34(4.38) 2.1(3.8)
Corsica, France 28(4.6) 3.6(44) 3.1 (3.9
Mahdia, Tunisia 24(2.8) 3.7(1.8) 11.6 (3.3)
Lesbos, Greece 6.0(2.3) 3.74.1 18.8 (5.2)
Crete, Greece 9.03.2) 33(Q2.3) 8.9 (4.1)
Akkuyu, Turkey 10(3.2) 3.7(4.0) 14.1 (4.9)
Cavo Greco, Cyprus 41(1.8) 36@3.1 8.6 (4.3)
Alexandria, Egypt 21(3.3) 3425 8.2 4.1

2 yr~') measured during the ADIOS campaign (derived from Al measured

Table 2. Dust deposition fluxes (gm™
deposition fluxes considering that dust contains 7 % of Al), simulated by the LMDz-INCA model on the ADIOS
period (June 2001 - May 2002) and the simulation period (2005). Values in brackets indicate the geometric

standard deviations of monthly fluxes (same restrictions on the number of values as in Figure 2.

Basin Total P Pdust Pcomb Ref.

East 28 Krom et al., 2010
Whole Med. 11 (9-21) 3.6 (1-10)  7.5(5-11)  This work

West 9 (6-15) 1.7 (0-5) 7.3(5-11)  This work
Adriatic 6 (4-16) 0.97 (0-5) 5.1 This work
Aegean 11 2.0 (0-5) 9.0 (6-11)  This work

Tonian 40 (27-71)  20(5-60)  20(10-33)  This work

Levantine 11 (7-18) 43 (1-14) 7(4-10) This work

Table 3. Relative atmospheric contribution (%) to total PO4 supply in different sub—basins of atmospheric
sources (atmospheric inputs/(atmospheric inputs + riverine inputs + Gibraltar inputs)) according to the model.
The values in parentheses show the minimum and maximum monthly contributions over the year when vari-
ability is more than 3 %. The sub basins are described in Figure 3. Values from Krom et al. (2010) also include

river inputs.
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Figure 1. Satellite map of average surface chlorophyll a concentration from Bosc et al. (2004) (1997-2004,
left) and modeled average surface chlorophyll a concentration (right). Model and satellite data are filtered for

coastal waters (white areas). Additional white areas on the satellite maps are lack of data.
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Figure 2. Comparison of modeled and observed monthly geometric mean of total P (Pdust + Pcomb) depo-

sition fluxes at the 9 ADIOS stations (Guieu et al., 2010) and soluble POy at Frioul and Cap Ferrat stations

(de Fommervault et al., 2015). Each point is the geometric mean of monthly observed and modeled values at

the given station over 1 year, namely 2005 for the model and June 2001-May 2002 for the ADIOS observations

(only 6 values are available at Alexandria to compute the observed mean and standard deviation, 10 at Mahdia,

and 11 at Finokalia) and between 2007 and 2012 for the observations at Frioul and Cap Ferrat stations. Error

bars represent the geometric standard deviation on model (y—axis) and measurements (X—axis).
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Figure 3. Total seasonal desert dust derived soluble phosphorus deposition (Pdust, in
107% molPOs m~2 season™!) over each season of the year 2005 (molar flux is calculated as mass
flux/phosphorus molar weight) from the LMDz-INCA model. Numbers on the maps are the average seasonal
deposition fluxes over the whole basin in 10~ molPO4 m~2 season~'. In the Summer (JJA) deposition map,
we display the different sub regions referred to in the text. In the Automn (SON) map, we display sub regions
as defined in Manca et al. (2004): DJ1 is the North Adriatic region, DJ3 is the South Adriatic region and DJ5 is

the South Ionian region.
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Figure 4. Total seasonal combustion—derived soluble phosphorus deposition (Pcomb in
107% molPOs m~2 season™!) over each season of the year 2005 (molar flux is calculated as mass

flux/phosphorus molar weight) from the LMDz-INCA model. Numbers on the maps are the average seasonal

2 1

deposition fluxes over the basin in 10~ molPO;, m~? season™ .

(a) 2005 average (b) 1997-2012 average

Figure 5. Map of average Pdust proportion in total P deposition for 2005 (left) and 1997-2012 (right). The

black line on the right map represents the 50 % Pdust proportion limit.
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Figure 6. Map of total PO, deposition from both Pdust and Pcomb (10~° molPO,4 m~2) for June 2005. Red and
black bars represent average PO, deposition (in 10~ molPO4 m~2) from the two sources in each framed area.
The limits of the areas are described in Manca et al. (2004) and Figure 3. There is no atmospheric deposition

modeled in the Marmara and Black Seas.
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Figure 7. Map of maximal relative effects of total (Pdust+Pcomb) deposition in June 2005 (on a daily basis) on
the surface phosphate concentration (0—10 m). The reference PO4 concentration values are taken from the REF
simulation without atmospheric phosphate deposition. Red and black bars represent average relative effects (%)
within the framed areas for each P source. The limits of the areas are described in Manca et al. (2004) and

Figure 3. There is no atmospheric deposition modeled in the Marmara and Black Seas.
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Figure 8. Average relative effects of total P, Pdust and Pcomb deposition on surface (0—10 m) chlorophyll a

concentration for June 2005. There is no atmospheric deposition modeled in the Marmara and Black Seas.

36



Pdust Pcomb P t Pcomb

30°N

10°wW 5°wW 0° 5°E 10°E 15°E 20°E 25°E 30°E 35°E

0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10111213 14 15 16 17 18 19 20 21 22 23 24 25 26 27 2829 30
%

Figure 9. Map of maximal relative effects of total (Pdust+Pcomb) deposition on primary production in the
surface Mediterranean (0—10 m) in June 2005 (on a daily basis). The reference PO4 concentration values are
taken from the REF simulation without atmospheric phosphate deposition. Barplots represent average relative
effects of each source (%) within the framed areas excluding land. The limits of the areas are described in

Manca et al. (2004). There is no atmospheric deposition modeled in the Marmara and Black Seas.
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PO4 mmol/m3

Model Data normalized

Depth P e Model std Data std RMSE bias % bias :earson's P-value
0-50 0.045 0.033 0.014 0.006 0.02 0.16 27.02 -0.64 0.17
50-200 0.23 0.080 0.079 0.043 0.16 0.48 65.27 0.89 0.04
200-500 0.35 0.30 0.009 0.067 0.07 0.07 12.78 0.97 0.03

Figure A1l. Annually averaged POy vertical profile in the Algerian sub—basin (see map and Manca et al. (2004))
and statistical indicators over different depths. Model values are the blue line (2005 average, Ntot simulation
from Richon et al., 2017) and measured values from Manca et al. (2004) are in pink. Horizontal bars and dashed

lines indicate spatial standard deviation of observations and model results respectively.
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200-500 0.17 0.13 0.030 0.035 0.04 0.14 24.20 0.94 0.06

Figure A2. Annually averaged PO, vertical profile in the South Levantine sub-basin (see map and Manca

et al. (2004)) and statistical indicators over different depths. Model values are the blue line (2005 average, Ntot

simulation from Richon et al., 2017) and measured values from Manca et al. (2004) are in pink. Horizontal bars

and dashed lines indicate spatial standard deviation of observations and model results respectively.
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Figure A3. Annually averaged PO, vertical profile in the South Ionian sub—basin (see map and Manca et al.
(2004)) and statistical indicators over different depths. Model values are the blue line (2005 average, Ntot
simulation from Richon et al., 2017) and measured values from Manca et al. (2004) are in pink. Horizontal bars

and dashed lines indicate spatial standard deviation of observations and model results respectively.
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Figure A4. Annually averaged POy vertical profile in the South Adriatic sub—basin (see map and Manca et al.
(2004)) and statistical indicators over different depth. Model values are the blue line (2005 average, Ntot simu-
lation from Richon et al., 2017) and measured values from Manca et al. (2004) are in pink. Horizontal bars and

dashed lines indicate spatial standard deviation of observations and model results respectively.
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Figure AS. Annually averaged PO4 vertical profile in the Gulf of Lions sub—basin (see map and Manca et al.
(2004)) and statistical indicators over different depth. Model values are the blue line (2005 average, Ntot simu-
lation from Richon et al., 2017) and measured values from Manca et al. (2004) are in pink. Horizontal bars and

dashed lines indicate spatial standard deviation of observations and model results respectively.
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Figure A6. Annually averaged NO3 vertical profile in the Algerian sub—basin (see map and Manca et al. (2004))

and statistical indicators over different depths. Model values are the blue line (2005 average, Ntot simulation

from Richon et al., 2017) and measured values from Manca et al. (2004) are in pink. Horizontal bars and dashed

lines indicate spatial standard deviation of observations and model results respectively.
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Figure A7. Annually averaged NO3 vertical profile in the South Levantine sub—basin (see map and Manca
et al. (2004)) and statistical indicators over different depths. Model values are the blue line (2005 average, Ntot
simulation from Richon et al., 2017) and measured values from Manca et al. (2004) are in pink. Horizontal bars

and dashed lines indicate spatial standard deviation of observations and model results respectively.
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Figure A8. Annually averaged NO3 vertical profile in the South Ionian sub-basin (see map and Manca et al.

(2004)) and statistical indicators over different depths. Model values are the blue line (2005 average, Ntot

simulation from Richon et al., 2017) and measured values from Manca et al. (2004) are in pink. Horizontal bars

and dashed lines indicate spatial standard deviation of observations and model results respectively.
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Figure A9. Annually averaged NOg vertical profile in the South Adriatic sub—basin (see map and Manca et al.

(2004)) and statistical indicators over different depth. Model values are the blue line (2005 average, Ntot simu-

lation from Richon et al., 2017) and measured values from Manca et al. (2004) are in pink. Horizontal bars and

dashed lines indicate spatial standard deviation of observations and model results respectively.
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6.3 Diagnostics supplémentaires

6.3.1 Les effets potentiels du dépd6t de particules d’origine biogénique et vol-
canique

Nous avons choisi de ne pas discuter des effets du dépdt de Pbap sur la biogéochimie de la Méditer-
ranée car il nous est impossible de distinguer les effets liés aux particules biogéniques de ceux liés aux
particules volcaniques. De plus, comme Pbap est traité comme une source supplémentaire de phosphate
et que nos résultats suggerent que les effets du dépdt de phosphate sur la croissance biologique ne sont
significatifs que dans les régions ou P est limitant, on peut faire 'hypothese que le dépot de Pbap en-
trainerait une augmentation de 'activité biologique de surface dans les zones limitées en phosphate (la
mer Egée par exemple). Néanmoins, Panalyse des flux de phosphate déposé montre que Pbap peut étre
une source importante, voire dominante de phosphate atmosphérique dans certaines régions du bassin.
Si le contenu en phosphore biodisponible du tephra issu des volcans méditerranéens est faible (P. Allard,
Comm. Pers.), certaines études semblent montrer que ce n’est pas le cas pour les particules biogéniques.
Ces particules sont composées de matiere de différentes origines dont les solubilités sont variables. D’apres
Ariya et al. (2009), les émissions bactériennes sont complétement insolubles, Mahowald et al. (2008) et
Kanakidou et al. (2012) considérent que les spores fongiques sont 50 % solubles et que les pollens sont
100 % solubles (Hoose et al., 2010). En revanche, dans le modeéle 3-D de Myriokefalitakis et al. (2016),
les particules biogéniques libérent en majorité du phosphore organique dissout (DOP). Dans la version
du modele PISCES utilisée pour cette étude, le DOP n’est pas représenté. En effet, la matiere organique
dans PISCES est représentée uniquement sous forme de carbone particulaire et dissous qui peut étre
recyclé par respiration bactérienne en nutriments biodisponibles (dont le phosphate) dont la quantité est
modulée par le ratio de Redfield. Ainsi, notre hypothése que le dépdt de particules biogéniques constitue
une source de phosphate pour la biogéochimie marine pourrait étre cohérente si on considere les effets a
long terme du dépdt (apres recyclage du DOP en phosphate inorganique). En effet, les études précédentes
indiquent que, contrairement & nos premieres hypotheses, les particules biogéniques seraient partiellement
voire totalement solubles.

La Figure 6.5 montre le dépot de phosphate calculé avec les hypothéses du tableau 6.1 le long de sections
Nord—Sud qui correspondent aux gradients de dépo6t de P les plus importants. En effet, les Figures 6.3 et
6.4 montrent que le dépdt de Pcomb et Pbap est maximal dans les régions cotieres du Nord de I’ Adriatique
et de la mer Egée.

Le phosphore issu des particules biogéniques et volcaniques semble étre une source importante de phos-
phate pour la surface de la Méditerranée. En effet, ces calculs de flux montrent que Pbap est dominant
par rapport & Pdust dans le Nord de I’Adriatique et de la mer Egée pour 1’été 2005. Un nouveau calcul
de la contribution relative des différentes sources atmosphériques de P aux apports externes totaux de
phosphate (Tableau 6.2) est présenté ci—dessous. Ce tableau confirme que le dépdt de phosphore issu
des particules biogéniques et volcaniques pourrait étre une source de phosphore plus importante que les
poussiéres dans certaines régions. Notamment dans les régions Adriatique et Egée, prés des sources prin-
cipales de Pbap. Ainsi, les études précédentes ont montré I'importance des aérosols lithogéniques et issus
de la combustion comme sources de nutriments pour la biogéochimie de la Méditerranée, mais il existe
d’autres sources dans la région dont les effets ne sont pas encore évalués qui pourraient avoir également
des conséquences importantes sur le fonctionnement biogéochimique du bassin.
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FIGURE 6.5 — Dépdt moyen de phosphate (umol m~2 an~!) issu de chacune des sources (Pdust en rouge,
Pcomb en noir et Pbap en vert) sur des sections Nord-Sud entre la mer Adriatique et la mer Ionienne
(haut) et entre la mer Egée et la mer Levantine (bas). Les moyennes sont calculées sur I'été 2005.
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Bassin Total aerosol Pdust Pcomb Pbap Ref.

Est 28 Krom et al. (2010)
Méditerranée 14 (11-21) 3.4 (1-11) 7.0 (410) 4.0 Cette étude

Ouest 13 (10-20) 1.6 (0-5) 7.0 (4-11) 5.0 Cette étude
Adriatique 8.3 (6-16) 0.9 (0-6) 5.0 2.4 Cette étude

Egée 14 (13-16) 1.9 (0-6) 8.7 (7-11) 3.6 Cette étude
Tonien 48 (35-75) 17 (5-54) 17 (10-30) 13 (10-16) Cette étude
Levantin 13 (10-19) 4.2 (1-13) 6.4 (4-10) 2.8 Cette étude

TABLE 6.2 — Contribution relative du dépot de phosphore issu de chacune des sources aux apport totaux
externes en phosphate (%). La contribution est calculée par : dépdt atmosphérique/(dépot atmosphérique
+ apports cotiers + apports de Gibraltar) pour l'ensemble de la Méditerranée et le bassin Ouest (les
apports a Gibraltar ne sont pas inclus pour les autres bassins). Les valeurs entre parenthéses représentent
le maximum et minimum de contribution mensuelle sur ’année 2005 (pas de valeurs si la variabilité est
inférieure a 3 %).

Nous avons choisi de ne pas étudier plus en détail les effets du dépdt de phosphore issu des particules
biogéniques et volcaniques car la confusion de ces différentes sources aux propriétés tres contrastées dans
un méme traceur nous parait étre une hypotheése trop forte pour mener une étude fiable. Néanmoins,
certains indices nous indiquent que le choix d’une solubilité de 50 % pour Pbap n’est peut-étre pas si
irréaliste. En effet, notre premieére hypothese se basait sur Mahowald et al. (2008) qui concluait qu’une
fraction importante des particules d’origine biogénique est tres peu soluble. Pourtant, si on consideére
les hypotheses utilisées par Myriokefalitakis et al. (2016), la solubilité de ces particules pourrait étre
élevée; en particulier si on considére que le phosphore organique est recyclé en POy. Ces hypothéses
révelent néanmoins la nécessité d’étudier plus en détail la composition des particules biogéniques et
leur devenir dans l’eau de mer afin de pouvoir distinguer ses différents composants et leurs propriétés
physico—chimiques dans I’atmospheére comme dans ’eau de mer.

6.3.2 Effets du dépot de phosphate sur la structure de la chaine trophique

Le modele PISCES permet de représenter 2 classes de taille dans chaque compartiment planctonique.
Des études expérimentales montrent que le dépot d’aérosol tend a favoriser la croissance des plus petits
organismes (Guieu et al., 2014b; Herut et al., 2016). Nous avons voulu tester si le modéle nous permettait
de retrouver ces résultats. Pour cela, nous avons calculé un parameétre que nous appelons SCI (Size Class
Index). Cet indice permet de détecter s’il existe une différence dans l'augmentation de biomasse des
différentes classes de plancton en réaction au dépot atmosphérique. Il est calculé de la maniere suivante :

SCI = Fri2M — prll0l (6.3)
Dans cette équation, Fr désigne la fraction de biomasse de la classe de plancton considérée (B pour bac-
téries, D pour diatomées ou M pour mésozooplancton) au sein de son niveau trophique. Ce coefficient a
été calculé pour les fractions de biomasse Diatomées/Phytoplancton total, Mésozooplancton/Zooplancton
total et Bactéries/Phytoplancton. Le signe de SCI indique quelle classe voit sa biomasse augmenter le
plus fortement suite au dépot atmosphérique. Un SCI positif indique que les organismes les plus gros ont
une croissance plus forte suite au dépdt (respectivement, que le phytoplancton répond plus fortement que
les bactéries). Des valeurs négatives indiquent au contraire que les petits organismes ont une croissance
plus forte.

La Figure 6.6 montre l'influence du dépét de chacune des sources atmosphériques de phosphate sur
la croissance de chaque classe de plancton. La colonne Pdust (gauche) montre les effets du dépdt de
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phosphate issu de poussiéres naturelles sur les rapports de biomasses bactéries/phytoplancton (haut),
diatomées/phytoplancton total (milieu) et mésozooplancton/zooplancton total (bas). Les colonnes du
milieu et de droite indiquent respectivement les effets du dép6t de phosphate issu de la combustion
et des particules biogéniques et volcaniques sur les mémes rapports de biomasses. On observe que les
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FIGURE 6.6 — Valeurs du parameétre SCI dans les 10 premiers meétres pour I’été (JJA) 2005 dans les 3
simulations.

valeurs de SCI sont globalement trés faibles. Ceci indique que le dépot de phosphate impacte la crois-
sance de chacune des classes de plancton de maniére similaire. Seul le dépdt de Pcomb semble entrainer
une croissance plus importante de la biomasse de bactéries par rapport au phytoplancton dans la mer
Egée et une croissance plus importante des plus gros organismes (diatomées et mésozooplancton) dans
la mer Adriatique. Néanmoins, les valeurs absolues du parametre SCI ne dépassent pas 3 %. Ces valeurs
montrent que suite au dépot de Pcomb, 'augmentation de biomasse moyenne des bactéries pour 1'été
2005 est jusqu'a 3 % plus forte que Paugmentation de biomasse de phytoplancton. De la méme maniére,
en Adriatique, 'augmentation de biomasse moyenne de mésozooplancton et diatomées pour 1’été 2005 est
environ 1 & 2 % plus forte que 'augmentation de biomasse du microzooplancton et du nanophytoplancton.

Ces résultats semblent en contradiction avec les résultats expérimentaux qui montrent une augmen-
tation tres nette de la croissance et de la proportion des plus petites classes de plancton suite au dépot
d’aérosols. En effet, une étude en laboratoire de Pulido-Villena et al. (2008) montre que ’'abondance bac-
térienne dans les eaux méditerranéennes peut étre multipliée par 1,5 suite au dép6t de poussiéres. Bien
que des changements d’abondance si importants ne soient pas observés dans des conditions plus réalistes
(Pulido-Villena et al., 2014), les résultats issus de notre modele semblent trés faibles. Par ailleurs, la
concentration de bactéries n’est pas représentée explicitement dans le modele PISCES mais calculée a
posteriori a partir des concentrations de zooplancton. De plus, la dynamique du zooplancton est plus
lente que celle des bactéries et la réponse de la biomasse zooplanctonique aux perturbations est plus lente
et plus faible que celle des bactéries. Par conséquent, cette facon de calculer la biomasse bactérienne
amene des résultats qui sous estiment probablement la réalité.
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Les réactions similaires des 2 classes de phyto et zooplancton sont siirement liées & la nature redifiel-
dienne de PISCES. En effet, dans un modele de type Monod comme PISCES, la croissance planctonique
est limitée par les concentrations en nutriments selon une formulation de type Michaélis-Menten (voir les
équations de la Section 3.2.1.1). Selon cette formulation, le taux de croissance planctonique est linéaire
en fonction de la concentration en nutriments lorsque celles—ci sont faibles (inférieures & la constante de
demi-saturation). Or, en Méditerranée, les concentrations en nutriments sont suffisamment faibles pour
que la réponse du plancton a un apport supplémentaire de nutriments par I’atmosphere soit linéaire.
Ainsi, les variations des taux de croissance des diatomées et du nanophytoplancton sont les mémes en
réponse au dépdt atmosphérique. Ceci explique les faibles valeurs de SCI observées.

Ces résultats pourraient étre différents si le modele PISCES était non redfieldien. En effet, dans ce
cas, 'utilisation d’un nutriment pour la croissance planctonique ne se ferait plus en fonction du ratio fixe
de Redfield, mais chaque nutriment serait utilisé par le phytoplancton indépendamment des concentra-
tions des autres nutriments. Les limitations en nutriments pour chaque compartiment phytoplanctonique
risquent de varier ainsi que les réponses de ces compartiments aux apports externes de nutriments.

Si le dépdt atmosphérique de phosphate semble avoir des effets similaires sur les différentes classes de
taille de plancton, cette étude permet tout de méme de représenter la structure de la chaine trophique
du modele. La Figure 6.7 montre le profil vertical de la proportion de diatomées dans le phytoplancton
total & la station DYFAMED au mois de février et au mois de juin 2005 dans chacune des simulations.

Au mois de février, le nanophytoplancton est largement dominant en surface et les diatomées ne re-
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FIGURE 6.7 — Profils verticaux de la proportion de diatomées en février et juin 2005.

présentent que 8 % de la biomasse du phytoplancton dans les 200 premiers metres et environ 20 % entre
300 et 500 metres. Au mois de juin, les diatomées sont quasi inexistantes dans les 20 premiers metres,
mais leur proportion augmente fortement au niveau du maximum de chlorophylle (entre 50 et 80 m).
Dans cette zone, les diatomées peuvent représenter jusqu’a 40 % de la biomasse de phytoplancton.

On observe également en février une proportion fixe de 40 % de mésozooplancton dans les 200 pre-



Chapitre 6. Simulation des effets du dépo6t d’aérosols phosphatés issus de poussiéres et de
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miers metres (Figure 6.8). Le mésozooplancton est largement dominant en profondeur. En revanche, au
mois de juin, il semble que les gros organismes zooplanctoniques soient dominants, excepté dans la zone
de maximum de chlorophylle. Ces résultats montrent que la biomasse de microzooplacton augmente grace
au broutage du phytoplancton dans la zone du DCM.
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FIGURE 6.8 — Profils verticaux de la proportion de mésozooplancton en février et juin 2005.

D’une maniere générale, le dépot de phosphate ne semble pas avoir d’effet significatif sur la structure de la
chaine tropique a la station DYFAMED. En revanche le dép6t d’azote semble faire doubler la proportion
de diatomées au niveau du DCM au mois de juin (Figure 6.7b) indiquant une possible limitation des
diatomées en nitrate dans cette zone.

Dans ce chapitre de nouvelles sources atmosphériques de phosphate dont I'importance
en Méditerranée a été suggérée dans la littérature ont été sélectionnées. Puis, le modéle
PISCES a été ajusté afin de modéliser les effets de ces nouvelles sources de nutriments sur
la biogéochimie marine. Les simulations de ’année 2005 effectuées ont permis de montrer
que les effets du dép6t de phosphate en Méditerranée dépendent du flux déposé, de la
région, de la saison mais aussi de la source. En effet, le phosphate issu de la combustion
(anthropique et naturelle) est particuliérement soluble et se dépose en majorité prés des
cotes du Nord du bassin tandis que le phosphate issu de sources naturelles a une solubilité
tres faible et se dépose en majorité dans le Sud du bassin. Par ailleurs, les résultats sug-
gerent que le dépo6t atmosphérique n’influence pas la structure de la chaine trophique dans
le modele. Néanmoins, cette étude a permis de montrer que les petites classes de tailles
de plancton sont largement dominantes en Méditerranée. Les travaux effectués jusqu’ici
ont permis de montrer qu’il était possible de mettre en évidence une multitude d’effets du
dép6t d’aérosols sur les cycles biogéochimiques de la Méditerranée griace au modéle NE-
MOMED12/PISCES. Les simulations effectuées jusqu’ici sont représentatives de conditions
climatiques actuelles. Or la Méditerranée est un point chaud du changement climatique. En

N

particulier, les projections climatiques pour le siécle & venir montrent que la température
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et la salinité de la Méditerranée devraient augmenter. Ceci pourrait avoir des conséquences
importantes sur la biogéochimie du bassin. C’est ce qui motive 1’étude suivante dans la-
quelle les conséquences des changements climatiques sur la biogéochimie de la Méditerranée
ainsi que sa sensibilité au dép6t atmosphérique dans ces futures conditions sont étudiées.







Chapitre 7

Un apercu du futur : Inclusion du
dépot d’aérosols dans un scénario
d’évolution de la Méditerranée.

Ce chapitre a pour objectif d’étudier les effets des modifications physiques et biogéochi-
miques liées aux changements climatiques sur la sensibilité de la Méditerranée aux dé-
pots atmosphériques. Néanmoins, les évolutions des cycles biogéochimiques en Méditer-
ranée au cours du siécle a venir sont encore aujourd’hui mal caractérisées. C’est pour-
quoi, dans un premier temps, nous avons produit une simulation des effets des chan-
gements climatiques sur les cycles biogéochimiques et la production biologique tout au
long du 21éme siécle a 1’échelle de I’ensemble de la mer Méditerranée. Pour cela, nous
avons utilisé le modéle NEMOMEDS8/PISCES, pour lequel existent des forgages dyna-
miques et biogéochimiques correspondant & un scénario du GIEC (A2) de changement
climatique. Ce scénario prédit une forte augmentation de la température et de la sa-
linité des eaux méditerranéennes entrainant une forte stratification. Avec notre simula-
tion nous proposons une quantification de 1’évolution des apports externes de nutriments,
ainsi que de la productivité du bassin et les limitations en nutriments qui lui sont as-
sociés. Ces travaux ont fait ’objet d’une publication (Richon et al. soumis 4 Biogeos-
ciences). Par la suite, en continuité de nos travaux précédents sur ’'impact du dépdt at-
mosphérique, nous avons étudié la sensibilité présente et future de la surface du bassin
au dép6t d’azote naturel et anthropique et de phosphate issu des poussiéres naturelles
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188 d’évolution de la Méditerranée.

7.1 Article : Réponse de la biogéochimie de la Méditerranée au
scénario A2 de changement climatique

Dans cet article, nous proposons de caractériser les effets du changement climatique grace, pour la
premiere fois, & un scénario d’évolution des conditions physiques qui couvre ’ensemble du 21éme siécle
et 'ensemble du bassin méditerranéen. Giorgi (2006) désigne la région méditerranéenne comme un point
chaud du changement climatique. En effet, cette région au climat marqué par une saison chaude et seche
et une saison d’hiver qui comprend parfois d’intenses épisodes pluvieux est considérée comme particuliere-
ment sensible aux évolutions du climat. Il est donc apparu important d’évaluer pour la premiere fois dans
cet article la sensibilité de la biogéochimie de la Méditerranée a un scénario de changement climatique
qui, d’aprés Adloff et al. (2015) pourrait avoir d’importantes conséquences sur la circulation des masses
d’eau.
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FIGURE 7.1 — Différentes trajectoires d’émission de gaz a effet de serre décrits par le GIEC. Figure extraite
de GIEC (2000). Le scénario A2 (graphe b) est utilisé dans ce chapitre.

Pour cela, les forgages produits par Adloff et al. (2015) qui reproduisent les évolutions des conditions
atmosphériques et des décharges cotieres en Méditerranée entre 2000 et 2100 ont été utilisés. Les forcages
sont construits d’apres le scénario A2 du GIEC (GIEC, 2000). Lors de la mise en place de ces scénarios,
le scénario A2 était le plus pessimiste car il ne prévoit aucune diminution des émissions de gaz a effet de
serre d’ici la fin du siécle et méme une augmentation quasi-linéaire des émissions (ce scénario est égale-
ment appelé "business as usual"). Il est basé notamment sur les hypothéses d’une augmentation constante
de la population mondiale et d’un développement économique basé sur des stratégies régionales (chaque
pays prend les décisions économiques basées sur des intéréts nationaux et régionaux). Les différents scé-
narios d’émission de dioxyde de carbone sont décrits dans la Figure 7.1. Un rapport plus récent du GIEC
(GIEC, 2013) a permis la création des scénarios RCP (pour Representative Concentration Pathways). Ces
scénarios représentent 1’évolution des concentrations moyennes de CO; dans I'atmosphére au cours du
21eme siecle. Ces nouveaux scénarios different des précédents car les émissions et la capture de COs grace
a de nouvelles technologies peuvent influencer la concentration atmosphérique moyenne. Néanmoins, les
forgages climatiques correspondant aux scénarios RCP sur la région méditerranéenne ne sont pas dispo-



7.1. Article : Réponse de la biogéochimie de la Méditerranée au scénario A2 de
changement climatique 189

nibles au moment de cette étude. Nous utilisons donc les seuls forgages physiques disponibles qui sont
ceux décrits dans Adloff et al. (2015) et qui correspondent au scénario A2.

Dans cet article, un seul scénario d’évolution pour chaque forgage est utilisé. Les différents forcages
dynamiques et biogéochimiques sont décrits. Ensuite, les effets de 1’évolution de ces forgages sur la tem-
pérature, la salinité, la stratification et les sources et puis de nutriments sont évalués a I’échelle de
Pensemble du bassin. Puis, les évolutions des concentrations moyennes des nutriments principaux (ni-
trate et phosphate) et des biomasses planctoniques tout au long du siécle sont évaluées. Enfin, des bilans
de la productivité de surface pour les périodes Présent et Futur sont effectués.
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Abstract. The Mediterranean Sea is a climate change hot-—spot. Increasing greenhouse gas emis-
sions are projected to lead to a significant warming of Mediterranean Sea waters, as well as ma-
jor changes in its circulation, but the subsequent effects of such changes on marine biogeochem-
istry are still uncertain. We perform transient simulations with the coupled high resolution model
NEMOMEDS/PISCES using the IPCC SRESA?2 scenario and corresponding Atlantic and coastal
nutrient inputs in order to investigate the changes in nutrient concentrations and biological produc-
tivity in response to climate change. Our results indicate that nitrate is accumulating in the Mediter-
ranean Sea over the 21st century, whereas no tendency for phosphorus is found. These contrasted
variations result from an unbalanced nitrogen—to—phosphorus input from external sources and have
consequences on phytoplankton nutrient limitation. In addition, phytoplankton net primary produc-
tivity is reduced by 10 % in 2090s in comparison to the present state, with reductions of up to -50 %
in some regions such as the Aegean Sea as a result of nutrient limitations and vertical stratification.
This article is a first step in the study of transient climate change effects on the Mediterranean bio-
geochemistry, but calls for more efforts to represent the evolution of physical and biogeochemical

forcings on the oligotrophic Mediterranean.

1 Introduction

The Mediterranean basin is enclosed by three continents, with mountains, deserts, rivers, and indus-
trialized cities. This area is known as one of the most oligotrophic marine environment in the world
(Béthoux et al., 1998). Because of the high anthropogenic pressure and low biological productivity,
this region is predicted to be highly sensitive to future climate change impacts (Giorgi, 2006).

Records of the past evolutions of the Mediterranean circulation show that the Mediterranean has un-
dergone abrupt changes in its circulation patterns over ancient times. In particular, high stratification

events, characterized by the preservation of organic matter in the sediment, known as sapropels, have
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been recorded through the last 10 000 years. This accumulation of organic matter in the sediments
is interpreted as the result of a strong stratification of the water column leading to sub—oxic deep
layers (e.g. Rossignol-Strick et al., 1982; Rohling, 1991, 1994; Vadsaria et al., 2017). In more recent
times, severe winter conditions lead to changes in deep water formation such as the Eastern Mediter-
ranean Transient (EMT) event that occurred during the early nineties (see Theocharis et al., 1999;
Lascaratos et al., 1999; Nittis et al., 2003; Velaoras and Lascaratos, 2010; Roether et al., 2014). Also,
changes in the North Ionian Gyre circulation triggered the Bimodal Oscillating System (BiOS) that
influences phytoplankton bloom in the Ionian Sea (Civitarese et al., 2010). The modifications of wa-
ter transport lead to modified nutrient distribution that can alter local productivity. These events show
that a semi—enclosed basin with short residence time of water such as the Mediterranean is highly
sensitive to climate conditions and that changes in these conditions can trigger important circulation
changes ultimately leading to changes in the biogeochemistry.

The Mediterranean is connected to the global ocean by the narrow Strait of Gibraltar that contributes
significantly to its water and nutrient budgets (e.g. Gomez, 2003; Huertas et al., 2012). Future cli-
mate projections yield an increase in temperature and a decrease in precipitations over the Mediter-
ranean region (IPCC, 2013) leading to warmer and saltier sea (Somot et al., 2006). As a result of
these changes, the Mediterranean thermohaline circulation (MTHC) may change. Stratification in-
dex increases in high-emission scenarios (Somot et al., 2006; Adloff et al., 2015). This may have
significant impacts on marine productivity (Herrmann et al., 2014). If the weakening of the MTHC
is confirmed, the reduction of vertical mixing may reduce nutrient supply in the upper layer of the
Mediterranean that are essential for phytoplankton to bloom (d’Ortenzio and Ribera d’ Alcala, 2009;
Herrmann et al., 2013; Auger et al., 2014).

Primary productivity in the ocean is influenced by water circulation that brings together available nu-
trients and phytoplankton (Harley et al., 2006). Changes in oceanic circulation such as modification
of vertical mixing can have dramatic effects on plankton community dynamics and ultimately on the
productivity of the entire oceanic food web (Klein et al., 2003; Civitarese et al., 2010). Few studies
have investigated the sensitivity of the oligotrophic Mediterranean Sea to future climate change (e.g.
Herrmann et al., 2014, for the northwestern Mediterranean). Lazzari et al. (2014) investigated the
effects of the A1B SRES (Special Report on Emissions Scenarios) moderate climate change scenario
on the Mediterranean biological productivity and plankton communities. They performed short (10
years) simulations at the beginning and the end of the 21st century and found a decreasing trend
of phytoplankton biomass in response to this climate change scenario. Macias et al. (2015) simu-
lated a "baseline" of expected consequences of climate change alone on the Mediterranean primary
productivity. They found that according to the RCP 4.5 and RCP 8.5 scenarios, integrated primary
productivity over the eastern Mediterranean basin may increase as a result of density changes. How-
ever, the response of the Mediterranean biogeochemistry to transient climate and biogeochemical

change scenarios has never been evaluated.
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Being a semi enclosed oligotrophic basin, the Mediterranean is highly sensitive to external nutrient
inputs. Their origins are mainly from coastal runoff, river discharges (Ludwig et al., 2009), Atlantic
inputs at Gibraltar (Gémez, 2003), and atmospheric deposition (Richon et al., 2017a, b). This study
aims at understanding the biogeochemical response of the Mediterranean to a "business—as—usual"
climate change scenario throughout the 21st century. For this purpose, we use the high resolution
coupled physical-biogeochemical model NEMOMEDS/PISCES. We model the evolution of biogeo-
chemical tracers (nutrients and chlorophyll-a concentrations, plankton biomass, primary production)
under the A2 SRES climate change scenario for the 21st century (IPCC, 2000). The choice of the A2
scenario was driven by the availability of daily 3-D forcings for the biogeochemical model, more
scenarios would be necessary in order to perform an ensemble of simulations.

This article is organized as follows: the coupled model, forcings and the different simulations are
first described. Then, in section 3.1, we evaluate briefly the biogeochemical model and present the
evolution of the physical and biogeochemical forcings. In section 3.3, we expose the inter-—annual
evolution of the main nutrients and the biogeochemical budgets in present and future conditions and

discuss their impact on the biogeochemistry of the Mediterranean Sea.

2 Models, forcings and experiments
2.1 The ocean model

The oceanic model is NEMO (Madec, 2008) in a regional configuration over the Mediterranean Sea
(NEMOMEDS configuration Beuvier et al., 2010). The NEMOMEDS grid has an horizontal resolu-
tion of 1/8° stretched in latitude that is to say with a resolution from 9 km in the North to 12 km in
the South of the domain. The model has 43 vertical levels with varying thickness (from 6 m at the
top to 200 m at the bottom). The Atlantic boundary is closed at 11°W and tracers are introduced in
a buffer zone between 11°W and 6°W.

Air-sea fluxes (momentum, heat, water) and river discharges used to force NEMOMEDS are pre-
scribed by the atmospheric Regional Climate Model ARPEGE—Climate (Déqué et al., 1994; Gibelin
and Déqué, 2003) using a global and stretched grid. The model has a 50 km horizontal resolution
over the area of interest.

ARPEGE-Climate is itself driven by greenhouse gases (GHG) and aerosol forcings following the ob-
served (up to year 2000) and SRES—A?2 scenario and by SST coming from a previously run CNRM-
CM coupled GCM (for General Circulation Model) simulation (Royer et al., 2002). In addition,
the ocean component of CNRM-CM (a low resolution NEMO version) provides the near—Atlantic
conditions (3-D potential temperature and salinity) for NEMOMEDS. The various forcings and the
modeling chain from the GCM to the ocean regional model are described in details in Somot et al.
(2006) and Adloff et al. (2015).

Finally, the NEMOMEDS simulation includes an historical period (HIS, 1980-—2000) and a scenario



100

105

110

115

120

125

130

period (A2, 2001-2100) following the SRES—A2 hypothesis. Note that the NEMOMEDS simula-
tion (ocean physics and forcings) used here corresponds to one of the simulations used and studied
in Adloff et al. (2015). More specifically the simulations labeled HIS and A2 in their Table 1. This
physical run has already been used to study climate change impacts on Mediterranean marine ecosys-
tems (Jorda et al., 2012; Hattab et al., 2014; Albouy et al., 2015; Andrello et al., 2015).

This physical model is coupled to the biogeochemical model PISCES (Aumont and Bopp, 2006),
already used for investigations in the Mediterranean basin (Palmieri et al., 2015; Richon et al.,
2017a, b). This Monod-type model (Monod, 1958) has 24 compartments including 2 phytoplankton
(nanophytoplankton and diatoms) and 2 zooplankton classes (microzooplankton and mesozooplank-
ton). Phytoplankton growth is limited by the external concentration of five different nutrients: nitrate,
ammonium, phosphate, silicic acid and iron. In this version of PISCES, elemental ratios of C:N:P
are fixed to a constant (122:16:1). This type of model is called redfieldian. The biogeochemical
model is ran afterhand in offline mode: biogeochemical quantities being passive tracers, they are
transported during the simulation with PISCES by an advection—diffusion equation using dynamical

fields (velocities, mixing coefficients...) beforehand calculated by the dynamical model NEMO.
Main features of the circulation under the A2 scenario

The impacts of climate change on the Mediterranean Sea physics (SST, SSS, surface circulation,
deep convection and thermohaline circulation, sea level) are detailed in Adloff et al. (2015) and are
therefore out of the scope of the current study. In particular, changes in temperature and precipitation
in the A2 scenario lead to increased evaporation in the basin. River and Black Sea freshwater inputs
decrease along with total precipitation. This consequently leads to a significant increase in Gibraltar
net transport (+0.018 Sv). Temperature and salinity increase strongly, leading to a decrease in surface
density. Average sea surface temperature of the Mediterranean rises up to 3 K by the end of the
century. However, the temperature rise is not homogeneous in the basin, regions such as the Balearic,
Aegean, Levantine and North Ionian undergo a more intense warming.

In the A2 simulation, the entire Mediterranean basin is foreseen to become more stratified by 2100

and deep water formation is generally reduced.
2.2 Boundary and initial physical and biogeochemical conditions

All simulations begin from a restart of an historical run starting in January 1965 following a spin—up
of more than 115 years done with a loop of the years 1966 to 1981 for the physical forcings and the
river nutrients.

External nutrients supply for the biogeochemical model are inputs from the Atlantic and from
Mediterranean rivers. Atlantic inputs are prescribed by the water exchanges at the Strait of Gibraltar
in the NEMO circulation model and by the concentrations of biogeochemical tracers in the buffer

zone. Nutrient concentrations in the buffer zone are prescribed from a global ocean climate projec-
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tion using the A2 simulation values from IPSL-CM5-LR (Dufresne et al., 2013) performed in the
frame of the CMIPS project (see Taylor et al., 2012). Nutrient concentrations in the buffer zone are
relaxed to these values with a time constant of one month.

Nutrients inputs from river are derived from Ludwig et al. (2009) before 2000. For the 21st century,
we use the estimations for nutrient discharge proposed by Ludwig et al. (2010) of the "Business
As Usual" scenario from the Millenium Ecosystem Assessment (MEA) (Cork et al., 2005) which
gives nitrate and phosphate discharge per subbasin in 2030 and 2050. Yearly values are build by
linear interpolation between 2000 and 2030 and between 2030 and 2050, then stay constant from
2050 to 2100. A seasonal variability coming from the four most important rivers for Mediterranean
and Black Sea (Rhone, Po, Ebro and Danube) is also included. According to Ludwig et al. (2010),
the future trends in nutrient discharges from the major rivers of the Mediterranean stay within the
inter—annual variability of the past 40 years. However, if the riverine nutrient input is not drastically
changed at the basin scale, Ludwig et al. (2010) point out some significant changes in the nutrient
and water budget in specific regions. In particular, according to their scenario, the northern part of
the Mediterranean has decreasing trends in NO3 discharge whereas it is increasing in the southeast-
ern Levantine. Freshwater discharges from Ludwig et al. (2010) are based on the SESAME model
reconstruction and differ from the ARPEGE—-Climate model we use in this study. This may lead to
incoherent water and nutrient discharges but the nutrient discharges from Ludwig et al. (2010) are
the only available values and the SESAME model is not coupled with NEMO/PISCES.

Initial nutrient concentrations in the Mediterranean come from the SeaDataNet database (Schaap and
Lowry, 2010) and initial nutrient concentrations in the buffer zone are prescribed from World Ocean
Atlas (WOA) (Locarnini et al., 2006). Salinity and temperature are initialized from the MEDATLAS
II climatology Fichaut et al. (2003).

2.3 Simulation set-up

All simulations are performed for 120 years (from 1980 to 2100). The control run ("CTRL") is per-
formed with present—day conditions forcings. The future simulation is called "HIS/A2" as in Adloff
et al. (2015). "HIS" is the name of the historical period (in our case between 1980 and 2000), and
"A2" is the name of the 2001-2100 scenario simulation. It uses the general circulation forced with
the A2 scenario conditions between 2001 and 2100.

In order to quantify separately the effects of climate and biogeochemical forcings, we performed
2 additional control simulations: "CTRL_R" with climatic conditions corresponding to present day
conditions and river nutrient discharge from Ludwig et al. (2010), and "CTRL_RG" with climatic
conditions corresponding to present day conditions, river nutrient discharge from Ludwig et al.
(2010), and Atlantic buffer zone concentrations from Dufresne et al. (2013). Table 1 describes the
different simulations. The effects of external nutrient inputs independent of climate effect are derived

by CTRL_R-CTRL and CTRL_RG-CTRL.
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Name Dynamics (NEMO years) Buffer zone concentrations  River inputs

CTRL 1966-1981 1966-1981 1966-1981
CTRL_R 1966-1981 1966-1981 1980-2100
CTRL_RG  1966-1981 1980-2100 1980-2100
HIS/A2 1980-2100 1980-2100 1980-2100

Table 1. Description of the simulations. The years indicate the forcing years throughout the 120 years of simu-

lation. The cycles are repeated in the CTRL simulations.

3 Results
3.1 Evaluation of the NEMOMEDS/PISCES model

NEMOMEDS has already been used in a number of regional Mediterranean Sea modeling studies
either in hindcast mode (Beuvier et al., 2010; Herrmann et al., 2010; Soto-Navarro et al., 2015;
Duni¢ et al., 2016) or scenario mode (Adloff et al., 2015). It satisfyingly produces the main charac-
teristics of the Mediterranean Sea circulation. Evaluation of the HIS simulation provided in Adloff
et al. (2015) shows that the main physical characteristics of the Mediterranean are produced, in spite
of a too cold upper layer (1 K colder than observations) and too little stratification in comparison to
observations. This cold bias is not corrected for our simulations.
The regional NEMOMED physical model has already been coupled to the biogeochemical model
PISCES on a 1/12° grid horizontal resolution (Palmieri et al., 2015; Richon et al., 2017a, b), but no
future climate simulation have yet been performed. As it is the first study coupling NEMOMEDS
with PISCES, we compared the main biogeochemical features of our control simulation with avail-
able data. Figure 1 shows the surface average chlorophyll concentration in the first 10 meters from
simulations CTRL, HIS, and from satellites estimations. The model correctly reproduces the main
high—chlorophyll regions such as the Gulf of Lions and coastal areas. The West to East gradient
of productivity is also reproduced by the model with values that are in agreement with the satellite
estimation. Moreover, this Figure shows that chlorophyll produced by the CTRL is stable over time.
The model fails however to reproduce the observed chlorophyll-rich areas in the Gulf of Gabes and
at the Nile mouth. This discrepancy is probably linked with insufficient nutrient discharges from
coastal runoff in these regions. Even though the satellite estimates are uncertain in the coastal areas,
the model seems to underestimate chlorophyll production in those regions.

The vertical distribution of NO3 and POy over a section crossing the Mediterranean from East
to West as well as chlorophyll concentration profiles are shown in appendix. In spite of some un-
derestimation of nutrient concentrations that are probably linked with the features of the simulated
intermediate and deep waters characteristics, the PISCES model reproduces the main characteristics

of the Mediterranean biogeochemistry that are a salient West to East gradient in nutrient concen-
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Figure 1. Average surface chlorophyll concentration from the CTRL (top), HIS (bottom left) and satellite
estimations (MyOcean Dataset 1997-2012, bottom right).

trations, low surface nutrient concentrations and deep chlorophyll maximum (DCM). The average
chlorophyll concentration at the DYFAMED station in the first 200 m is 191 + 195 10~%g L™ (av-
erage over the 1991-2005 period), the model value for the HIS period is 156 & 82 10~ %g L=L. These
reasonable performance support our efforts to investigate the evolution of the Mediterranean biogeo-
chemistry under the A2 climate change scenario with this modeling platform. In particular, the HIS
simulation reproduces very well the thermohaline circulation in the Adriatic and Ionian basins (see
Adloff et al., 2015).

3.2 Evolution of physical conditions
3.2.1 Temperature and salinity evolution

Average surface heat and salt content (expressed as temperature and salinity) evolution in the entire
basin along the control and scenario simulations are shown in Figure 2. Climate evolutions triggered
by greenhouse gases emissions in the A2 scenario result in a strong increase in the Mediterranean
average temperature (2.5°) as also shown by Adloff et al. (2015). Salinity increase is also important
(0.5 PSU on average over the basin). This figure shows the global average variation of heat and salt
content but more detailed analysis show that the values are highly variable according to the region

(Somot et al., 2006; Adloff et al., 2015).

These variations of hydrological characteristics of the water masses generate important changes in
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Figure 2. Evolution of average Mediterranean water temperature (°C) and salinity (PSU) in the control run

(grey line) and the scenario run (blue line).

the circulation and in particular in the vertical mixing intensity. The strong reduction of vertical
mixing observed in all deep water formation areas of the basin is linked with the changes in salinity
and temperature of the water masses. It may induce a reduction of nutrient supply to the surface

215 waters. A reduction in deep convection may also tend to reduce the loss of P and N to the sediment.
3.3 Evolution of the biogeochemical forcings

The nutrient budgets of the semi—enclosed Mediterranean basin are highly dependent on external
sources. In order to map the effects of climate change on the Mediterranean nutrient balance, we
calculated mass budgets of nitrate and phosphate along the simulated period. These budgets take
220 into account changes in Atlantic, river discharges and sedimentation. Nitrate can also accumulate in
the Mediterranean waters through Ny fixation by cyanobacteria. But this process accounts for less
than 1 % of the total nitrate budget (Ibello et al., 2010; Bonnet et al., 2011; Yogev et al., 2011).

Therefore, we choose not to discuss it here.
3.3.1 Evolution of Gibraltar exchange fluxes of nutrients

225 We focus on the main limiting nutrients for the Mediterranean productivity that are nitrate (NO3)
and phosphate (POy). The total incoming and outgoing fluxes of nitrate and phosphate during all the

simulation period are shown in Figures 3 and 4. Negative values indicate outgoing fluxes of nutrient.

The Mediterranean is a remineralization basin that has net negative fluxes of inorganic nutrients (i.e.

230 organic nutrients enter the basin through the Gibraltar Strait surface waters and inorganic nutrient
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Figure 3. Evolution of total Gibraltar incoming fluxes of NO3 and PO4 (10°mol month~!) in the control run

(blue line) and the scenario run (grey line).

leave the Mediterranean through the deep waters of the Gibraltar Strait), (Huertas et al., 2012). We
observe similar trends in phosphate and nitrate fluxes. This similarity is linked to the Redfieldian
behavior of the primary production in PISCES. According to the simulation, the incoming fluxes
decrease slightly until the middle of the century and then increase to reach values higher than the
control in the last 25 years of simulations (Figure 3). Outgoing fluxes are following the same trends
as incoming fluxes. We observe a slight drift in NO3 outgoing flux in the control (Figure 4a). At
the end of the 21st century, incoming fluxes of nutrient have increased in the scenario simulation
by about 13 % (average calculated over the last 20 years of simulation compared with the first 20
years). Outgoing fluxes increase by a weaker degree (3.5 and 3.9 % for PO4 and NOg respectively,
Figure 4). These observations are the result of the evolution of water fluxes through the Strait of
Gibraltar computed by NEMOMEDS, and the A2 scenario of nutrient concentrations in the buffer
zone taken from Dufresne et al. (2013).

The imbalance between incoming and outgoing nutrient fluxes anomalies may result in accumulation

of inorganic nutrients (in particular of nitrate) in the basin.
3.3.2 Evolution of river nutrient fluxes

River discharge is the main external source of nutrient for the eastern part of the basin. Figure 5

shows the total discharges in nitrate and phosphate along the simulation period.

Nitrate discharge in the HIS/A2 simulation is significantly higher than in CTRL. NOj total discharge
in the Mediterranean has continuously increased from the 1960s. According to the scenario simula-

tion, total river nitrate discharge is increased by 24 % at the end of the century in comparison to the
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Figure 5. Evolution of total river discharge fluxes of NO3 and PO4 (10°mol month ) to the whole Mediter-

ranean in the control run (grey line) and the scenario run (red line).

beginning.

Phosphate discharge is decreasing in the scenario simulation at the end of the century (by about
25 %). As suggested by Ludwig et al. (2010), PO, discharge in the A2 period stays lower than in
the HIS period, in spite of a small discharge enhancement between 2030 and 2050. According to
Ludwig et al. (2010), the socio—economic decisions made in the 21st century will influence nitrate
and phosphate discharge over the Mediterranean. It is difficult to forecast these decisions and the

resulting changes in nutrient discharges.
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260 3.3.3 Evolution of sedimentation
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Sedimentation generates nutrient removal from the Mediterranean Sea. In this version of PISCES,
the loss of nitrogen and phosphorus to the sediment is calculated from the sinking of organic carbon
particles to the sediment (linked through the Redfield ratio). Sediment fluxes of phosphorus and ni-

trogen along the simulations are shown in Figure 6.

-0 “300
25 “400 A |
I "
— | w A\
L o307 | [T
< ~ 500 \/
N
= <
35 =
o c
£ S 600
— 40 S
e [ S 7001/
€ s g \
O] | I 1G] It
| ! -
sof | 800
\
Il a Ee R Ee N No R Ne N Ro N Ro Ny Ro NTy No NIy No NTs No Ty Ro NTo] “900,
2588555555083 2888558838 g8g8222d8 3320823882238
Z2222RRRRARRRIIVIRRIRRKRRRK/RKRR Z222RRA]JRRSZRIRIRRIRIRRR]RRR
Years Years

(a) Total phosphorus sedimentation (b) Total nitrogen sedimentation

Figure 6. Evolution of total sedimentation fluxes of P and N (10°mol month™!) in the whole Mediterranean in

the control run (blue line) and the scenario run (red line).

We observe that the loss to the sediment decreases rapidly during the HIS simulation (1980-2000).
By the end of the century, sedimentation of P and N has decreased by almost 50 % in comparison
to the 1980 fluxes. This strong decrease in sedimentation occurring over an enhancement in nutrient
flux coming from the Atlantic and the enhancement of nitrate river flux may be linked to the decrease

in vertical fluxes.

In general, the sum of nitrogen fluxes in the Mediterranean basin increases by 39 % at the end
of the century in the scenario whereas it is increased by 23 % in the control. The sum of phosphorus
fluxes increases by 9 % in the scenario and by 11 % in the control. These results suggest a significant

accumulation of nitrogen in the Mediterranean basin over the century.
3.4 Inter-annual evolution of nutrient concentrations

In order to observe the general evolution of tracer concentrations over the 21st century, we plotted
the evolution of the main limiting nutrients (phosphate and nitrate) concentrations for the entire sim-
ulation period in the western and eastern basins. The separation between western and eastern basin

is the Sicily Strait. Therefore, the eastern basin includes the Ionian, Levantine, Adriatic and Aegean
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basins.
Figures 7 and 8 show the evolution of average PO, concentrations in the western and eastern basin

for the surface (0-200 m), intermediate (200-600 m) and bottom (> 600 m) layers of the water col-

umn.
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Figure 7. Evolution of yearly average PO, concentration (10~ *mol m~?) in the surface, intermediate and
bottom layers in the western basin. Black line represent the HIS/A2 simulation, grey dashed line represent
the CTRL (with standard deviation), dashed blue and green lines represent respectively the CTRL_R and

CTRL_RG simulations.

285
We observe that PO4 concentration evolution follows the Gibraltar incoming evolution in the surface

and intermediate layers of the western basin (Figures 7a and 3b, Pearson’s correlation coefficient is

0.63, p-value=10~14). Figure 7a shows that PO, concentration in the CTRL_RG simulation differs
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significantly from CTRL at the end of the 21st century. This is a sign that phosphate concentra-
290 tion in the western basin is strongly linked with Gibraltar inputs. However, the concentrations in
the CTRL_RG simulation do not differ significantly from the CTRL simulation in the intermediate
layer (Figure 7b). Nutrients enter the Mediterranean at Gibraltar through the surface layer and leave
through intermediate and deep waters. A slight accumulation of phosphate is observed in the deep

western basin that may be linked with the decrease in sedimentation flux (Figure 6a).
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Figure 8. Evolution of yearly average PO4 concentration (10~*mol m™~?) in the surface, intermediate and bot-
tom layers in the eastern basin. Black line represent the HIS/A2 simulation, grey dashed line represent the CTRL

(with standard deviation), dashed blue and green lines represent respectively the CTRL_R and CTRL_RG sim-

ulations.

295
The eastern part of the basin contains approximately 50 % less phosphate than the western part. In

13



300

305

310

315

this region, PO4 concentration decreases in the beginning of the simulation and remains very low,
especially in the surface layer during the 21st century (Figure 8a). We observe in Figures 8b and 8c
a slight accumulation of phosphate in the intermediate and deep layers and very important inter—

annual variability in the deep eastern basin.

The evolution of nitrate concentration shows a marked accumulation over the century in all regions
of the intermediate and deep Mediterranean waters (Figures 9b, 9c, 10b and 10c). In the western
basin, NO3 concentrations are stable until the middle of the 21st century, and then sharply increase
until the end of the simulation period. This evolution follows NOs3 inputs from the Atlantic. Nutrient
dynamics in the western basin seem mainly dependent on Gibraltar exchanges. In the eastern basin,
the impacts of river discharges of NO3 seem to have important influence on the nitrate accumulation
as shown by the similar evolution of HIS/A2 and CTRL_R simulations.

The significant differences between the CTRL simulations and the HIS/A2 shows that modification
of circulation resulting from climate change have significant impacts on the deep and intermedi-
ate nutrient concentrations. Figure 10a shows the contrasted effects of climate and biogeochemical
changes. The strong difference between HIS/A2 and CTRL concentrations at the beginning of the
simulation indicates that riverine nutrient discharge has strong influence on surface eastern NOj3
concentrations. But the strong difference between CTRL_R and HIS/A2 at the end of the century
indicates that vertical stratification tends to decrease nitrate concentration in the surface layer. In
the intermediate and deep layers of the eastern basin (Figures 10b and 10c) the increase in nitrate
concentration is linked to the effects of both climate and river discharge changes. In contrast, the
difference between HIS/A2 and CTRL values of PO, concentrations indicate that the variations of

phosphate concentrations over the 21st century are primarily linked with climate change.
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320 3.5 Present and future biological productivity and nutrient limitations in the surface

Mediterranean

Figures 11 and 12 show the average surface concentrations of nitrate and phosphate in the present
(1980-2000) and the future (2080-2100) periods in the HIS/A2 simulation. In the Mediterranean
Sea, biological productivity is mainly limited by these 2 nutrients and their evolution in the future
325 may determine the productivity of the basin. Figure 11 confirms the previous results and shows an
accumulation of nitrate in large zones of the basin, except for the South—western part of the western

basin (Alboran Sea) and a small area in the South—eastern Levantine that we believe is the result of

Nile discharge influence.

L L I
4.0 4.5 5.0 5.5
mmol/m3

Figure 11. Present (1980-2000) and future (2080-2100) inter—annual average surface (0—200 m) concentrations

of nitrate (10~>mol m~?) in the HIS/A2 simulation.
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Figure 12. Present (1980-2000) and future (2080-2100) inter—annual average surface (0—200m) concentrations
of phosphate (10~ *mol m~?) in the HIS/A2 simulation.
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On the contrary, Figure 12 shows that phosphate surface concentrations are decreasing everywhere in
the basin except next to the Nile mouth and the Alboran Sea. The specific concentrations observed
next to the Nile mouth are linked with an inversion of the N:P ratio in this river in our scenario.
The future distribution of surface phosphate shows that all P rich areas of the eastern basin at the
beginning of our simulations are largely depleted in the end of the simulation. For instance, the P
rich area between Crete and Cyprus is no longer observed in the future period (Figure 12). Moreover,
this area matches a productive zone observed in the present period. All the productive zones of
the present period are reduced in size and intensity. The primary production integrated over the
euphotic layer (0-200 m) is reduced in our simulation by 10 % on average between present and
future. However, Figure 13 shows a productivity decrease of more than 50 % in areas such as the
Aegean Sea or the Levantine Sea. In general, the differences in surface biogeochemistry between the
present (1980-2000) and future (2080-2100) periods are weaker in the western basin because of the

strong regulating impact of Gibraltar nutrient exchanges.

Figure 13. Present (1980-2000) and future (2080-2100) inter—annual average surface (0—200 m) integrated

primary production (2C m™~?) in the HIS/A2 simulation.

Figure 14 presents the limiting nutrient calculated using PISCES half—saturation coefficients (see
Aumont and Bopp, 2006). The limiting nutrient is derived from the minimal value of limitation
factors. In the Monod-type model PISCES, nutrient-based growth rates follow a Michaélis—Menten
evolution with nutrient concentrations. In the present period, most of the productive areas are N and
P co-limited in the simulation (Figure 14). This includes regions such as the Gulf of Lions, the South
Adriatic, the Aegean Sea and the northern Levantine. In the future, accumulation of nitrogen on the
basin modified the nutrient balance so that most of the eastern Mediterranean surface is P-limited.
In the future, PO, budgets in the Mediterranean tend to decrease. The total balance of phosphate

is more negative in the future than in the present period whereas we observe an inverse situation
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for nitrate. Therefore, phosphate becomes the major limiting nutrient in most of the regions where

productivity is reduced such as the Aegean Sea, the northern Levantine and the South Adriatic.

PO4 Colimitation N/P

Figure 14. Present (1980-2000) and future (2080-2100) inter—annual average surface (0—200 m) limiting nu-
trient in the HIS/A2 simulation. N and P colimitation is considered when limitation factors for N and P differ

by less than 1 %.

3.6 Modifications of the Mediterranean deep chlorophyll maximum

355 One specificity of the Mediterranean biology is that most of the planktonic productivity occurs below
the surface, at a depth called the deep chlorophyll maximum (DCM). Hence, most of the chlorophyll

concentration is invisible for satellites (Moutin et al., 2012). Figure 15 shows the average depth of

the DCM for the period 1980-2000 and for the period 2080-2100.

Figure 15. Present (left, 1980-2000) and future (right, 2080-2100) inter—annual average surface (0-200 m)

DCM depth in the scenario simulation.
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We observe that the DCM depth is not significantly changed in the future period in comparison to
the present, even though the physical characteristics of the water masses change along the century.
The DCM tends to deepen slightly in some regions such as the South Ionian or the Tyrrhenian basin.
These results suggest that the DCM depth is not significantly altered in the future but the intensity

of subsurface productivity seems reduced (see Figure 13).

Figure 16 shows the average vertical profiles of chlorophyll at the DYFAMED station (43.25° N,
7.52° E) and the average profiles for the western and eastern basins for the present and future peri-
ods. The results show that the sub—surface chlorophyll maximum is still observed at the end of the
century. At the DYFAMED station, the average DCM depth is unchanged but surface concentration
is reduced. However, we observed seasonal variability in the chlorophyll concentration profiles at
the station with intensity and depth of DCM reduced by about 40 % for some month (not shown).
In the western basin, the sub—surface maximum in the present and future periods is located at the
same depth, but the average productivity is reduced by almost 50 %, which confirms the results from
Figure 15. In the eastern basin, it is reduced and the sub—surface productivity maximum deepens
below 200 m.

In the oligotrophic Mediterranean, the majority of the chlorophyll is produced within the DCM. The
important changes in DCM we observe lead to 8 % reduction in integrated chlorophyll production
between the present and the future periods (25748 10°mol of chlorophyll-a produced in the present
period and 23442 10°mol of chlorophyll-a in the future period). Table 2 reports total chlorophyll
production in the present and future periods of all the simulations in all Mediterranean sub-basins.
Sub-basins description is illustrated in Figure 2 of Adloff et al. (2015). Table 2 shows that chloro-
phyll production is stable over the CTRL simulation but decreases in all Mediterranean sub—basins
over the HIS/A2 simulation. The decrease in chlorophyll production is more important in the east-
ern regions, in particular in semi—closed seas such as the Adriatic and Aegean (-16.8 and -19.3 %
respectively). In the western basin, the loss of chlorophyll is less marked (-5.1 %). The production
is probably maintained by the enhancement of Gibraltar nutrient fluxes (chlorophyll production in
CTRL_RG does not significantly decrease in the western basin). Chlorophyll production in the At-
lantic buffer zone is increased in the HIS/A2 simulation by 11 % which is in the same order of
magnitude than in CTRL_RG.
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Figure 16. Present and future inter—annual average vertical profiles of total chlorophyll a (10e g m~%) at the

DYFAMED station and averaged profiles over the western and eastern basins.
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The results indicate that 85 % of the reduction in chlorophyll production in the future period ob-
served in the HIS/A2 simulation is explained by climate effects (difference between HIS/A2 and
CTRL_RG). This is probably linked to the phosphate limitation of most regions of the basin (phos-
phate dynamics in our results is primarily influenced by climatic effects). However, the effects of
increased Gibraltar inputs, decreased riverine phosphate inputs and increased nitrate inputs seem to
have opposite effects from climate and circulation changes on chlorophyll production. In particu-
lar in the western basin, changes in riverine discharges of nutrients seem to have a negative impact
on chlorophyll production (see CTRL_R values) whereas changes in Gibraltar inputs seem to favor

chlorophyll production (see CTRL_RG).
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3.7 Plankton biomass evolution

Most of the biological activity in the marine environment is confined to the euphotic layer. Figure 17
shows the evolution of nanophytoplankton and diatoms in the top 200 m for the entire simulation pe-
riod in the western and eastern basins. We observe for both phytoplankton classes that the biomasses
in the entire Mediterranean are lower at the end of the century than in the present conditions. Fig-
ure 17a indicate that even if the majority of bioavailable nutrients is found in the western basin,
nanophytopankton concentration is generally higher in the eastern basin. In general, diatoms seem

more sensitive to climate change and their biomass decreases more sharply than nanophytoplankton.
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Figure 17. Inter—annual evolution of average nanophytoplankton (top) and diatoms (bottom) concentrations
(mmol m~?) in the surface Mediterranean (0-200 m) in the scenario simulation. Values are corrected by control

drift.

Figure 18 shows the evolution of zooplankton biomasses in the first 200 m for the entire simu-
lation period. We observe the same general evolutions than for phytoplankton: sharp decrease in
microzooplankton during the 1980-2000 period and stable average concentrations for the rest of the
century in all basins; important drawdown of mesozooplankton concentrations in the eastern basin.
The mesozooplankton average concentration in the eastern part of the Mediterranean is decreased
by almost 60 % in 2100 in comparison to 1980. In the western basin, we observe a marked decrease
of mesozooplankton concentrations between 1980 and 2040. After 2040, surface concentrations of
mesozooplankton increases regularly to reach the same range of average value in the end of the cen-
tury than for the present conditions. This evolution is similar to nutrient concentration variations in

the surface western basin. In the PISCES model, zooplankton, and in particular mesozooplankton
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is highly sensitive to the variations of external climatic and biogeochemical conditions because it is
the highest trophic level represented. Because of its bottom up control, it canalizes all changes at
the basin scale and ultimately displays the most important response. This behavior is similar to the

trophic amplification observed by Chust et al. (2014) and Lefort et al. (2015).
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Figure 18. Inter—annual evolution of average microzooplankton (top) and mesozooplankton (bottom) concen-
trations (mmol m™>) in the surface Mediterranean (0-200 m) in the scenario simulation. Values are corrected

by control drift.

After all, the analysis of plankton biomass evolution along the simulation period suggests that pri-
mary and secondary production of the eastern basin is more sensitive to climate change than the
western basin in this simulation. This part of the basin is more isolated from the open Atlantic ocean
than the western part and receives less nutrients from the Atlantic and from coastal inputs. This
basin is also deeper and less productive than the western basin (Crispi et al., 2001). We observe a
similarity in the rapid diminution of plankton biomass and phosphate concentration in the eastern
basin (Figures 17a, 17b, 18a and 18b). Biological production is mainly P-limited in this basin (see
also Figure 14), therefore, the constant low concentrations of PO4 observed throughout the century

limit biological production and keep plankton biomass at low levels.

4 Discussion

Climate change may impact all drivers of biogeochemical cycles in the ocean. In the case of semi—

closed seas like the Mediterranean, the biogeochemistry is primarily influenced by external sources
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of nutrients (namely rivers, Atlantic and atmospheric inputs). Nutrient fluxes from these sources
may evolve separately and differently according to socio—economical decisions and climatic feed-
back. In this study, different scenarios were used for river inputs ("Business as Usual" from Ludwig
et al., 2010, based on the Millenium Ecosystem Assessment report) and for Atlantic nutrient concen-
trations (SRES/A2 from Dufresne et al., 2013). No atmospheric deposition was considered in this
study because there is, to our knowledge, no transient scenario for atmospheric deposition evolution
over the Mediterranean. The MEA report scenarios are based on different assumptions than the IPCC
SRES scenarios used to compute freshwater runoff in the HIS/A2 simulation. Moreover, the Lud-
wig et al. (2010) nutrient discharge transient scenario does not represent the inter—annual variability
of nutrient runoff. Other studies by Herrmann et al. (2014) and Macias et al. (2015) used contin-
ued present day discharge of nutrients. Their method has the advantage of representing inter—annual
variability of the fluxes. As there is no consensus nor validated scenario for nutrient fluxes from
coastal runoff in the Mediterranean, we chose to use one scenario from Ludwig et al. (2010). This
scenario has the advantage of being derived from a coherent modeling framework. Moreover, our
results showed that the biogeochemistry in many coastal regions of the Mediterranean such as the
Adriatic Sea are highly influenced by coastal nutrient inputs. In these regions, the effects of nutrient
runoff changes seem more important than climate change effects (see Table 2). Therefore, the choice
of coastal runoff scenario will influence greatly the results in these regions. These discrepancies and
the uncertainties linked with the use of inconsistent scenarios in our simulation should be tackled by
the development of a more integrated modeling framework for the study of climate change impacts
on the Mediterranean biogeochemistry.

Although the physical model was shown to represent satisfyingly the MHTC (Adloff et al., 2015),
there are many uncertainties linked with climate change projections, some are discussed in Somot
et al. (2006). In particular, the need to use different IPCC scenarios for climate change projections
and THC changes. Adloff et al. (2015) apply an ensemble of SRES scenarios and boundary condi-
tions to the Mediterranean and discuss their effects on MTHC. In particular, their results suggests
that the choice of atmospheric and Atlantic conditions has strong influence on the MTHC. The A2
scenario was the only available with 3—-D daily forcings for coupling with the PISCES biogeochemi-
cal model. However, Adloff et al. (2015) showed that other SRES scenarios such as the A1B produce
weaker changes in MTHC that may have different consequences on the Mediterranean biogeochem-
istry. This study is a first step for transient modeling of the Mediterranean biogeochemistry but
should be completed by different simulations under other scenarios as soon as appropriate forcings
are available. Results from our different control simulations showed that the choice of biogeochem-
ical forcing scenario may influence the future evolution of the Mediterranean biogeochemistry. In
particular, nutrient inputs at Gibraltar have important consequences on the western basin. Moreover,
climate and nutrient forcing changes may have contrasted influences on the Mediterranean biogeo-

chemistry. Stratification may lead to increased productivity in the surface because of the nutrient
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concentration increase (see also Macias et al., 2015). But our results show that decreasing coastal
discharges of phosphate may decrease the productivity in the basin.

The evaluation of the CTRL simulation showed that NEMOMEDS/PISCES is stable over time in
spite of some decreasing trend in nitrate concentration. This slight drift is normal over a semi—closed
basin like the Mediterranean because there no equilibrium between the sources and sinks of nutrients
(Gibraltar exchanges, coastal inputs and loss to sediments). Nutrient concentrations in the interme-
diate and deep layers were shown to be slightly underestimated in comparison to measurements (see
appendix). Chlorophyll-a vertical profiles at the DYFAMED station show a correct representation of
the sub—surface productivity maximum of the Mediterranean in spite of a mismatch in sub—surface
chlorophyll maximum depth between model and measurements. Model values were not corrected to
match data, and we are therefore conscious that the uncertainties in the representation of present—day
biogeochemistry by the PISCES model may be propagated in the future. This study should therefore
be seen as a sensitivity test of the Mediterranean to changes in climatic and biogeochemical condi-
tions.

In the PISCES version used in this study, nitrate and phosphate concentration variations are linked
by the Redfield ratio (Redfield et al., 1963). The Redfield hypothesis of a fixed nutrient ratio used
for plankton growth and excretion holds true for most parts of the global ocean, but may not be
true for oligotrophic regions such as the Mediterranean (e.g. Béthoux and Copin-Montégut, 1986).
Moreover, changes in nutrient balance influence the nutrient limitations as shown by Figure 14. The
results observed with the Redfieldian hypothesis are coherent with the observed variations of nutri-
ent supply to the Mediterranean and yield realistic biological productivity. But results concerning
nutrient limitations might change in a non Redfieldian version of PISCES.

Finally, plankton, and in particular phytoplankton have very short generation times (hours to days).
Therefore, evolutionary processes such as the emergence of adaptative strategies to cope with chang-
ing conditions such as light and temperature may be susceptible to happen. In particular, the effects
of temperature on plankton growth may change in the future. Also, PISCES represents only the low-
est levels of the trophic chain and biological dynamics are mainly driven by bottom up controls. But
higher trophic levels exert a top down control on zooplankton via grazing, and many species if graz-
ers are endangered by climate change. The importance of zooplankton grazing is in part linked to
predators population that may change in the future. As a consequence, grazing pressure may change.
To our knowledge, this is the first attempt to study the basin—scale biogeochemical evolution using
the A2 climate change scenario. Lazzari et al. (2014) tested the effects of several land use change
scenarios on the A1B SRES climate change scenario over 10—years periods. The authors found a
general decrease in plankton biomass that is lower than in our severe climate change scenario. They
also conclude that the river mouth regions are highly sensitive because the Mediterranean is in-
fluenced by external nutrient inputs. Herrmann et al. (2014) studied the transient biogeochemical

evolution of the northwestern Mediterranean Sea under the A2 and A1B scenarios with the coupled
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ECO3M-S/SYMPHONIE model. However, as Macias et al. (2015), the authors used present day
conditions for biogeochemical forcings. Results from Herrmann et al. (2014) indicate that chloro-
phyll production and plankton biomass increase slightly as a result of vertical stratification. Our
results indicate that the contrasting effects of vertical stratification and changes in biogeochemical

forcings may lead to a decrease in chlorophyll and plankton biomass production at the basin scale.

Conclusion

This study aims to assessing the transient effects of climate and biogeochemical forcings varia-
tions under the IPCC A2 climate change scenario (which appears to be the most probable). The
NEMOMEDS/PISCES model satisfyingly reproduces the main characteristics of the Mediterranean:
the West—to—East gradient of productivity, the main productive zones and the presence of DCM, in
spite of some shortcomings that we tried to point out. These general characteristics allow for the use
of this model for conducting relevant investigation on the future evolution of the biochemistry of the
Mediterranean basin in response to increased atmospheric CO2 concentration. Moreover, the well
optimized numerical performance of this model has allowed to perform a continuous simulation over
the entire period of the future IPCC scenario (A2) which had never been performed before.

This study shows that future changes in physical and biogeochemical conditions (increase in tem-
perature and stratification, Atlantic and coastal inputs changed) lead to a significant accumulation of
nitrate and a decrease in biological productivity in the surface.

Our results also indicate that the variations of the Mediterranean biogeochemistry are influenced by
external nutrient inputs and that climate change and nutrient discharges have contrasted influence
on the Mediterranean productivity. In particular, the biogeochemistry in the western basin displays
similar nutrient trends than Gibraltar inputs. Therefore, it appears critical to represent correctly the
future variations of external biogeochemical forcings of the Mediterranean as they may have equally
important influence on biogeochemical cycles as climate. The eastern basin receives less nutrients
from Gibraltar. As a consequence, its biogeochemistry is highly sensitive to vertical mixing and river
inputs and the stratification observed in the future leads to a steep reduction in surface productivity.
Finally, this study accounts for the changes in all external biogeochemical forcings except atmo-
spheric deposition. However, Richon et al. (2017a, b) showed that atmospheric deposition can ac-
count for up to 80 % of PO, supply in some Mediterranean regions and has significant impacts on
surface productivity. We did not include atmospheric deposition in this study because there is to our
knowledge no available transient scenario for 21st century evolution of atmospheric deposition. But
this nutrient source may be subject to important changes in the future. A new generation of fully
coupled models have been developed and used to study aerosols (Nabat et al., 2015). These models
include a representation of ocean, atmosphere, aerosols and rivers and should be used to perform

future climate projections at the Mediterranean regional scale.
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Appendix A: Stability of the CTRL simulation

Figure Al shows the inter—annual evolution of surface nutrient concentrations averaged over the
entire Mediterranean during the CTRL simulation. This Figure shows that the model drift is limited.

No tendency is observed for phosphate, a little decreasing trend exists for nitrate.
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Figure A1l. Average annual concentration of phosphate and nitrate in the surface Mediterranean (0-200 m) in
the CTRL simulation.

Appendix B: Evaluation of the NEMOMEDS/PISCES model

The comparison of modeled surace chlorphyll-a concentration with satellite estimates has revealed
that the model correctly simulates the main characteristics observed in the Mediterranean Sea (Fig-

ure 1). Comparison with in situ observation provides more refined estimates.

Figure A2 presents the average chlorophyll-a profiles at the DYFAMED station (43.25°N, 7.52°E)
compared with measured concentrations for the month of February (low stratification, high produc-
tivity) and June (high stratification, low productivity). There are few data points below 200 m. The
model produces the characteristic of the deep chlorophyll maximum generated in June, even if its

depth is too important.

The vertical distribution of nitrate and phosphate concentrations along a West—to—East transect is
showed in Figure A3. The model produces the salient West—to—East gradient of nutrient concentra-
tions. Concentrations in the surface layer seem correct although the nutricline is too smooth, leading

to the underestimated deep water concentrations.
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Figure A2. Average chlorophyll-a profiles in February (left) and June (right) for the first 20 years of the CTRL
at the DYFAMED station (Ligurian Sea). Dots represent data points.
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Figure A3. Average concentrations of nitrate and phosphate for the 20 first years of the control simulation
(CTRL). The dots represent data from the BOUM campaign (Moutin et al., 2012). The framed areas represent

a zoom in the top 500 m.
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7.2 Etude de la sensibilité future de la Méditerranée au dépot
d’aérosols

Les résultats précédents indiquent que I’évolution de la biogéochimie de la Méditerranée est en grande
partie influencée par les flux de nutriments en provenance des sources externes au bassin. En effet,
I’évolution des concentrations de nutriments en surface, en particulier au niveau de la surface du bassin
Ouest, suit une évolution similaire a celle des flux de nutriments en provenance de I’Atlantique. De plus,
la stratification verticale augmente fortement au cours du siecle, ce qui pourrait rendre la surface du
bassin particulierement sensible au dépo6t de nutriments en provenance de ’atmosphére car la quantité
de nutriments apportée par mélange vertical diminue. Or, I’étude précédente ne prend pas en compte les
nutriments apportés par dépot atmosphérique car il n’existe actuellement pas de scénario d’évolution de
ces flux avec le changement climatique. C’est pourquoi, nous avons effectué une étude de sensibilité en
utilisant les flux de dépot d’aérosols qui correspondent au climat actuel en suivant le méme protocole
de simulation que Richon et al. (2017b), afin dévaluer l'effet de nouvelles conditions dynamiques plus
stratifiées sur 'impact biogéochimique de ces dépdts.

7.2.1 Présentation des simulations

En plus de la simulation dite "scenario" décrite dans ’article précédent et qui ne contient 'apport de
nutriments qu’en provenance des fleuves et de I’Atlantique, nous avons effectué 2 nouvelles simulations
similaires pour lesquelles nous avons ajouté un dépdt atmosphérique (Tableau 7.1). La simulation scena-
rio, sans dépdt atmosphérique, est notre simulation de référence.

Nom Dynamique et biogéchimie (fleuves et Atlantique) Dép6ét N Dépot P
scenario 1980-2100 No No
N 1980-2100 1997-2012 No
NALADIN 1980-2100 1997-2012 19802012

TABLE 7.1 — Description des simulations. Les années de dynamique et biogéochimie correspondent aux
années de forgage de Adloff et al. (2015) et aux flux de nutriments en provenance des fleuves d’apres
Ludwig et al. (2010) ainsi qu’aux concentrations de nutriments dans la "buffer zone" issus de Dufresne
et al. (2013). Les forgages atmosphériques disponibles sont répétés en boucle.

La seconde simulation "N" contient les mémes sources de nutriments externes auxquelles s’ajoute le dépot
atmosphérique de nitrate et d’ammonium provenant des sources de combustion et de ’agriculture simulé
par le modele atmosphérique global LMDz-INCA (Hauglustaine et al., 2014; Wang et al., 2015a). Les
champs LMDZ et la méthodologie utilisés pour la prise en compte de cette nouvelle source d’azote sont
les mémes que dans 1’étude avec le modéle NEMOMED12/PISCES décrite précédemment (Chapitre 4
et Richon et al., 2017b). Le dépot mensuel d’azote n’est disponible que sur la période 1997-2012. Nous
avons donc choisi d’utiliser ces forgages en boucle pour toute la période d’étude.

La derniére simulation est nommée "NALADIN" et contient le méme dépot d’azote que la simulation
"N" auquel s’ajoute le dépdt de phosphate (POy) issu des poussiéres désertiques simulé par le modéle
ALADIN-Climat (Nabat et al., 2015). Les hypothéses concernant les apports de nutriments par les pous-
siéres sont aussi les mémes que dans ’étude précédente avec NEMOMED12/PISCES (Chapitre 4 et
Richon et al., 2017b). Le dépot de poussieres a la fréquence de 3 heures n’est disponible que pour la
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période 1980-2012. Nous utilisons donc cette période en boucle jusqu’en 2100.

Pour toute la période d’étude, la fréquence de sortie des traceurs biogéochimiques est mensuelle. Ainsi
la variabilité saisonniére n’est que brievement discutée ici mais la disponibilité des fichiers rend de nom-
breuses analyses possibles pour une étude plus approfondie. Nous sommes conscients que 1'utilisation de
dépots atmosphériques actuels ne permet pas d’obtenir des résultats réalistes sur I’état futur de la Mé-
diterranée mais nous ne disposions pas de scénario de dépot pour le 21éme siecle au moment de 1’étude.
Par ailleurs, nous connaissons grace a I'article de Richon et al. (2017b) les effets de ces dépdts atmosphé-
riques dans les conditions climatiques présentes. Cette approche nous permet donc de réaliser une étude
préliminaire pour appréhender comment les effets d’un dépot atmosphérique supposé inchangé pourraient
étre modifiés dans les conditions océanographiques futures de la Méditerranée.

7.2.2 Comparaison de I’influence du dép6t atmosphérique dans les conditions
présentes et futures

Les effets du dépo6t atmosphérique sont évalués dans les 10 premiers metres par différence entre les
simulations. Nous avons calculé I'effet moyen sur les périodes 1980-2000 (Présent) et 2080-2100 (Futur).
Il n’y a pas de correction par les valeurs du contrdle dans ces résultats. Aucune simulation de controle
avec dépdt atmosphérique n’a été effectuée.

7.2.2.1 Effets du dépot d’azote

La Figure 7.2 représente les effets relatifs du dépdt d’azote sur la biogéochimie de surface (NOs,
production primaire totale, broutage, chlorophylle, phytoplancton total et zooplancton total) pour les
périodes Présent et Futur. Au début du siécle, les effets relatifs du dépot atmosphérique sur la concentra-
tion de nitrates sont maximaux dans le Sud du bassin et en particulier dans le bassin Ionien et Tyrrhénien.
Les dépots d’azote les plus intenses ont lieu dans le Nord du bassin en particulier en Adriatique. Dans
cette région, I’augmentation de concentration de nitrates observée peut atteindre 0,48 mmol m~2 ce qui
correspond a 'augmentation maximale observée dans le bassin. Néanmoins dans cette région les apports
cotiers sont trés importants et 'atmospheére ne compte que pour 13 % en moyenne des apports de ni-
trate. En revanche dans les zones plus limitées en azote, la concentration de nitrates en surface peut
augmenter de 40 & 50 % suite au dépdt atmosphérique (Figure 7.2). Dans le futur, les effets relatifs du
dépdt atmosphérique d’azote sur la concentration de nitrate en surface sont bien plus importants. Les
effets maximaux sont observés dans le bassin Levantin, autour de I’embouchure du Nil. Ces résultats
sont liés aux changements de décharge en nutriments de ce fleuve (diminution de la décharge d’azote et
augmentation de la décharge de phosphate) ce qui entraine la baisse de son ratio N/P. Globalement, la
concentration de nitrates augmente d’au moins 30 % dans la majeure partie du bassin a l’exception des
bassins Adriatique, Alboran et du Golfe du Lion ou les apports d’azote en provenance d’autres sources
restent importants. Cette augmentation de la concentration relative peut également étre le signe d’une
accumulation de nitrates suite a la diminution de I'activité biologique.

Les effets sur tous les traceurs biologiques (chlorophylle, productivité primaire, broutage et plancton,
Figure 7.2) ont une répartition spatiale similaire. On observe des effets plus forts du dépot sur les réac-
tions rapides comme la production primaire et le broutage par le zooplancton. Dans la période Présent,
les effets fertilisants les plus intenses du dép6t d’azote sur la productivité primaire sont observés dans le
bassin Ionien et Levantin (jusqu’a 15 % d’augmentation de productivité primaire). On observe également
une augmentation de la concentration de chlorophylle jusqu’a 5 % dans le bassin Ouest et en particulier
dans le Golfe du Lion et la mer d’Alboran. Les effets sur le phytoplancton et le zooplancton ne semblent
pas significatifs. Dans certaines zones, les effets du dépot d’azote semblent méme étre plutot négatifs, en
particulier au niveau des cotes algériennes et libyennes. Dans le futur, les effets du dépdt d’azote atmo-
sphérique sur ces traceurs semblent moins importants. En effet, ’augmentation maximale observée est
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d’environ 3-4 % pour la productivité primaire et la concentration de chlorophylle. Elle est localisée dans
le bassin Ouest dans la mer d’Alboran tandis que dans le reste du bassin, les effets du dépdt semblent
négligeables voire négatifs en mer Egée (+ 10 % de productivité primaire) malgré 'accumulation de ni-
trates en surface.

Les effets du dépot d’azote observés dans cette simulation sont en contraste avec les résultat obtenus
dans la simulation MED12 (Richon et al., 2017b). En effet, dans le Chapitre 5, nos résultats montraient
une augmentation marquée de la productivité biologique suite au dépot d’azote atmosphérique (plus de
30 % d’augmentation de la concentration de la chlorophylle—a en été, jusqu’a 50 % d’augmentation de la
productivité primaire). Les effets que nous observons avec le modeéle NEMOMEDS/PISCES sont beau-
coup moins marqués, méme dans les régions ou le dépot est maximal. Néanmoins, nous montrons ici les
résultats moyens sur toute la période 1980-2000 sans distinction de la période de ’année. Les résultats
pourraient étre différents si nous prenions en compte uniquement la saison d’été. C’est pourquoi la Figure
7.3 montre les effets relatifs du dépdt d’azote total sur la production primaire de surface au mois de juin
pour la moyenne des périodes Présent et Futur. Nous sélectionnons le mois de juin comme un exemple
de la période stratifiée, le mois de juin a également été identifié dans Richon et al. (2017b) comme le
mois pour lequel les effets relatifs du dépot atmosphérique sur la biogéochimie de surface sont maximaux.

Dans cette Figure (7.3), on observe que les effets du dépot d’azote au mois de juin dans la période
Présent sont tres marqués, en particulier dans le Nord du bassin. Ces résultats sont similaires a ceux de
Richon et al. (2017b). En revanche, les effets relatifs du dépot d’azote sont extrémement faibles dans le fu-
tur. Cette Figure montre que 'on retrouve avec le modele NEMOMEDS/PISCES les résultats de Richon
et al. (2017b) concernant les effets du dépot d’azote dans le présent (forte augmentation de la productivité
primaire dans les régions de fort dépot, effets importants au mois de juin). De plus, la diminution des
effets du dépo6t d’azote dans le futur est cohérente avec nos résultats concernant le basculement de la
limitation en nutriments du bassin vers une limitation quasi—totale en phosphate suite a ’accumulation
d’azote en surface.

Ainsi, a la fin du siécle, les flux d’azote importants déposés n’entrainent plus d’effets sur la produc-
tion biologique de surface mais participent a 'accumulation de nutriments. Il serait intéressant d’étudier
I’ensemble de la période de simulation afin d’identifier la période de basculement entre la limitation en
azote et la limitation en phosphate du bassin (qui correspondrait & la période a laquelle les effets du
dépot d’azote deviennent négligeables). Il est toutefois possible qu'une partie des effets du dépot atmo-
sphérique observés dans la période Futur soit liée aux effets cumulatifs du dépot atmosphérique et a leur
redistribution sur le bassin tout au long de la simulation. Afin d’évaluer réellement les effets du dépdt
atmosphérique sans 'effet cumulatif, il faudrait conduire des simulations de contréle qui incluent le dépot
atmosphérique d’azote et de phosphate. Ces simulations seraient effectuées avec les mémes années de for-
¢age physique et biogéochimie que la simulation CTRL de larticle 7.1 et les mémes dépot atmosphériques
que les simulations N et NALADIN du Tableau 7.1. Les effets du dépdt seraient alors calculés non pas par
différence entre les simulations N-scenario et NALADIN-N mais par différence entre chaque simulation
corrigée de la tendance de son contrdle. Par exemple, les effets du dépot d’azote seraient donnés par :
(N-NControle) — (scenario-CTRL), avec NControle la simulation de controle incluant le dépot d’azote.
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FIGURE 7.2 — Effets relatifs normalisés (N - scenario) /scenario (%) du dépot d’azote total sur les traceurs
biogéochimiques en surface (0-10 m) moyennés pour la période Présent (1980-2000) & gauche et Futur
(2080-2100) & droite.
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FIGURE 7.3 — Cartes des effets relatifs du dépot d’azote total sur la productivité primaire au mois de juin
dans les 10 premiers métres. Moyennes sur les mois de juin de la période Présent (1980-2000) et Futur
(2080-2100).
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7.2.2.2 Effets du dépot de phosphate

La Figure 7.4 représente les effets relatifs du dépot de phosphate sur la biogéochimie de surface
(concentration de POy, production primaire totale, broutage, chlorophylle, phytoplancton total et zoo-
plancton total) pour les périodes Présent (1980-2000) et Futur (2080-2100). Les effets du dépét atmo-
sphérique sur la concentration de POy de surface sont, en moyenne, légérement plus importants dans
le futur (12,6 % d’augmentation moyenne sur ’ensemble du bassin), que dans le présent (8,7 % d’aug-
mentation). On observe également une répartition des effets différente entre les deux périodes. Dans la
période Présent, le dépot de poussieres désertiques entraine une augmentation de la concentration de POy
dans le bassin Ouest et en 