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RESUME

Si des interactions complexes entre les hommes et les rivieres existent depuis plusieurs millénaires,
les pressions anthropiques exercées sur les hydrosystemes ont fortement augmenté au cours des
deux derniers siecles. Il est donc essentiel de mieux appréhender I'évolution récente des corridors
fluviaux en lien avec les activités humaines qui s’y sont développées, et l'investigation du
compartiment sédimentaire est particulierement appropriée pour ce type d’approche rétrospective.
Cette thése s’appuie sur I'étude du Rhone, un fleuve européen majeur soumis a de fortes pressions
anthropiques, et s’intéresse particulierement a deux de ces pressions: la contamination et
I'aménagement du cours d’eau. Plus précisément, elle vise a 1) prouver I'existence de sédiments
hérités des aménagements mis en place sur le Rhone, et les caractériser; 2) développer une
méthodologie pour l'interprétation d’archives sédimentaires issues d’un milieu fluvial fortement
anthropisé, dans le cadre des contaminations historiques et émergentes ; 3) démontrer l'intérét du
concept de sédiments hérités dans un contexte européen et en lien avec la mise en place
d’infrastructures fluviales. La méthodologie développée dans ce travail combine une analyse
diachronique des sites d’étude, leur investigation a l'aide de sondages géophysiques et le
prélevement de carottes sédimentaires permettant la quantification de nombreux parameétres
sédimentaires (e.g., granulométrie, carbone organique total, teneur en contaminants et
radionucléides). Son implémentation a permis de démontrer |'existence de deux types de sédiments
hérités sur le Rhone, en lien avec les deux phases d’aménagement auxquelles le fleuve a été soumis
(correction du tracé et aménagements hydroélectriques). Dans les deux cas, les sédiments hérités
résultent d’un processus de déconnexion entre le chenal principal et les environnements de dép6t
concernés, et la granulométrie est le paramétre principal permettant de les distinguer des dépots
sous-jacents. Une évolution de la définition de sédiments hérités est donc proposée afin d’y inclure
ces nouvelles caractéristiques. Il est également prouvé que la capacité d’enregistrement des
sédiments fluviaux est fortement influencée par I'environnement de dépot étudié et par les
modifications de leurs conditions hydrodynamiques induites par les différents aménagements. La
méthodologie proposée permet néanmoins d’interpréter de facon robuste ces archives et de
reconstruire la trajectoire récente du Rhone et les tendances temporelles de contamination de
polluants historiques (éléments métalliques, polychlorobiphényles) ou émergents (retardateurs de
flammes bromés) a partir de carottes issues de divers environnements. Une telle approche
rétrospective est essentielle afin de mieux appréhender I’'ensemble des impacts anthropiques en lien
avec les enjeux actuels de gestion des cours d’eau, et de proposer des politiques publiques et des

mesures de suivi et/ou de restauration cohérentes avec I’évolution a long terme du fleuve.
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ABSTRACT

Although complex interactions between humans and rivers have existed for several millennia,
anthropogenic pressures on hydrosystems have increased sharply over the last two centuries. It is
therefore essential to gain a better understanding of the recent evolution of river corridors in
relation to the human activities that have developed there. The investigation of the sedimentary
compartment is especially relevant for this type of retrospective approach. This thesis is based on the
study of the Rhéne River, a major European river subject to strong anthropogenic pressures, and is
particularly focused on two of these pressures: contamination and river engineering. More
specifically, its aims are to 1) prove the existence of legacy sediments caused by the river
infrastructures implemented on the Rhone River and characterise those sediments, 2) develop a
methodology for the interpretation of sedimentary archives sampled in a highly anthropised river
environment subject to historical and emerging contamination, and 3) demonstrate the relevance of
the concept of legacy sediments in a European context and in relation to river engineering. The
methodology developed in this work combines a diachronic analysis of the study sites, their
investigation using geophysical methods and the sampling of sediment cores that allows the
guantification of many sedimentary parameters (e.g., grain-size, total organic carbon, contaminants
and radionuclides content). Its implementation allowed to prove the existence of two types of legacy
sediments on the Rhone River, that are related to the two engineering phases to which the river has
been subjected (river training and bypassing for hydroelectricity production). In both cases, the
legacy sediments result from a loss of connectivity between the main channel and the depositional
environments investigated, and grain-size is the main parameter allowing to distinguish the legacy
sediments from the underlying deposits. This leads us to propose an evolution in the definition of
legacy sediments to take these observations into account. This study also proves that the recording
capacity of river sediments is strongly influenced by the depositional environments studied and by
the modifications of their hydrodynamic conditions induced by river engineering. Nevertheless, the
proposed methodology makes it possible to interpret these archives in a robust manner and to
reconstruct the recent trajectory of the Rhéne River, as well as the temporal contamination trends of
historical (metallic elements, polychlorinated biphenyls) or emerging (brominated flame retardants)
pollutants, using cores from various environments. Such a retrospective approach is essential to
better understand the many anthropogenic impacts on fluvial systems, to relate those impacts with
present river management issues, and to suggest policies and monitoring and/or restoration

measures consistent with the evolution of the river over time.
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Les fleuves constituent depuis des millénaires un support et un vecteur de développement pour
I’'homme. Les civilisations anciennes majeures ont toutes émergé dans les vallées de grands fleuves :
le développement de la civilisation égyptienne est intimement lié au Nil, la civilisation
mésopotamienne a vu le jour dans les vallées du Tigre et de I'Euphrate, les premieres dynasties
chinoises se sont construites autour du fleuve Jaune, etc. (Yasuda, 2012). La majorité des rivieres ont
ensuite connu des trajectoires analogues —mais avec des temporalités différentes, dépendantes du
contexte social et géographique—, en lien avec les pressions anthropiques auxquelles elles ont été
soumises. La subsistance et I’évolution d’une société étant en grande partie conditionnée par I'acces
a I'’eau, la manipulation des rivieres croit au cours du temps afin de garantir cet acces et d’exploiter
de fagon optimale les ressources aquatiques. On observe par exemple la mise en place de systémes
d’irrigation, de réservoirs artificiels et/ou d’infrastructures pour contréler la morphologie du cours
d’eau et pouvoir ainsi I'exploiter comme voie de communication et d’échanges. Lorsque, sur le long
terme et face aux pressions anthropiques croissantes, les ressources naturelles des fleuves
atteignent leurs limites et menacent de compromettre le fonctionnement de la civilisation, une
période de crise peut aboutir a des innovations technologiques et/ou des ajustements sociétaux
permettant de résoudre temporairement le probleme (Molle, 2003). Bien que trés schématique, ce
modéle s’applique raisonnablement bien a la situation actuelle : les 19%™¢ et 20°™ siécles ont été
marqués par deux accélérations significatives du développement anthropique a I'échelle globale (la
révolution industrielle autour de 1800 et la « grande accélération » a partir de ~1950, cf. Zalasiewicz
et al., 2015). Des pressions anthropiques d’'une ampleur inédite ont en conséquence été appliquées
sur les hydrosystémes : pompage des nappes, rejet de contaminants, correction du tracé des cours
d’eau par la mise en place quasi-systématique d’infrastructures (e.g. barrages, digues, seuils), etc. Au
cours des cinquante derniéres années, la prise de conscience de la dégradation massive des milieux
aquatiques et des services écosystémiques associés a alors nourri les réflexions quant a des mesures
de conservation et de restauration. Une des démarches les plus emblématiques a ce propos est la
mise en place de la directive cadre sur I'eau (2000/60/CE) qui vise a coordonner les efforts des
différents pays de I'Union Européenne pour tendre vers des cours d’eau caractérisés par un bon état
chimique, écologique et morphologique. Dans la sphére scientifique, de nombreuses disciplines en
lien avec les interactions homme-rivieres (e.g. écotoxicologie aquatique, hydrobiologie,
hydromorphologie) se sont également développées plus significativement a partir du milieu du 20%™®
siecle. Plusieurs concepts multidisciplinaires essentiels pour expliquer ces interactions ont vu le jour :
connectivité (e.g., Fryirs, 2013 ; Wohl, 2017 ; Poeppl et al., 2017), gestion durable (e.g. Kondof et al.,

2014), restauration des rivieres (e.g., Wohl et al., 2005 ; Bernhardt et al., 2005), sédiments hérités
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(e.g., James, 2013 ; Wohl, 2015), Anthropocene (e.g., Steffen et al., 2007 ; Zalasiewicz et al., 2015 ;
Wohl, 2018), etc.

Ce travail de recherche s’inscrit dans cet effort de caractérisation des interactions entre un corridor
fluvial et les activités humaines qui s’y sont développées. Il se concentre sur le compartiment
sédimentaire et s’intéresse a deux pressions anthropiques particulierement ubiquistes sur les riviéres
depuis les cent-cinquante derniéres années : la contamination et la mise en place d’aménagements
fluviaux. Le Rhone, fleuve européen majeur et particulierement anthropisé, est utilisé comme cas

d’étude.

Ce manuscrit résume I'ensemble des résultats et conclusions auxquels ce travail a abouti, et
s’organise de la fagon suivante : un premier chapitre synthétise |'état des connaissances sur les
impacts de la mise en place d’aménagements sur un hydrosystéeme fluvial, ainsi que sur la
caractérisation de sédiments impactés par des activités humaines. Il s’attarde notamment sur leur
fonction d’archive et sur le concept de sédiments hérités, et aboutit a la présentation des
problématiques de la these. Le deuxieme chapitre détaille les sites d’étude et les méthodes
employées au cours de ce travail multidisciplinaire, et comprend un article méthodologique publié.
Le chapitre trois introduit des résultats relatifs a I'impact d’une premiere phase d’aménagement du
Rhone sur les dépots sédimentaires de plaine, a travers notamment un article publié. Le chapitre
guatre est organisé autour de deux articles (I'un accepté et 'autre en préparation), et s’intéresse aux
conséquences d’'une seconde phase d’aménagement du fleuve sur les sédiments d’environnements
aquatiques, ainsi qu’a la contamination associée a ces dépots. Il donne également lieu a une réflexion
sur la caractérisation d’archives sédimentaires dans le milieu complexe que constitue un fleuve
fortement aménagé. Le cinquiéme chapitre présente des éléments de discussion en rapport avec les
résultats avancés dans les chapitres trois et quatre, dont un article publié. Finalement, le manuscrit
s’achéve par une conclusion générale suivie de quelques remarques au sujet des limites et

perspectives de ce travail.
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1.1. Impact des aménagements sur les corridors fluviaux

1.1.1 Une longue histoire de coévolution entre les hommes et les hydrosystemes.

L’évolution géomorphologique des fleuves est intimement liée aux activités humaines développées le
long de leurs corridors et aux seins de leurs bassins versants depuis des milliers d’années : I'impact
de 'usage des sols sur I’évolution des flux sédimentaires et les mécanismes de rétroaction complexes
associés a ces impacts ont été identifiés en Europe depuis plus de 7000 ans (Dotterweich, 2008). La
période du Moyen-Age a également été caractérisée par des évolution économiques et sociétales qui
ont indirectement entrainé une modification profonde des cours d’eau et plaines d’inondation
(Lewin, 2010). L’érosion accrue des sols provoquée par l'intensification des activités humaines au
sein du bassin versant (e.g. labourage agricole, défrichement pour étendre les terres cultivables ou
implanter des villes ou industries) est généralement reconnue comme la cause principale de la
coévolution entre les hommes et les hydrosystémes au cours des derniers millénaire, tant en Europe
(e.g. Dotterweich, 2005, 2013; Vanwalleghem et al., 2006; Brown et al., 2018; Notebaert et al., 2018)
gu’en Amérique du Nord (e.g. James, 2018, 2013) ou a l'échelle mondiale (Jenny et al., 2019).
Cependant, "'aménagement! des cours d’eau constitue un autre facteur clé de I'interaction entre les
hommes et les hydrosystemes, dont I'étendue et I'importance n’a fait que s’accentuer au cours du
temps, avec une premiére phase de développement au Moyen-Age (Lewin, 2010) et une seconde
accélération notable & partir de la révolution industrielle au 18°™ siécle (Lewin, 2013). Ces
aménagements ont globalement un impact sur la connectivité latérale ou longitudinale des rivieres,
des parameétres clés pour leur bon fonctionnement hydro-sédimentaire et écologique (Ward et
Stanford, 1995 ; Amoros et Bornette, 2002 ; Opperman et al., 2010 ; Fryirs, 2013). L’étendue de
I’effet des aménagements fluviaux sur la connectivité des cours d’eau a été mise en lumiére par une
étude récente (Grill et al., 2019) qui démontre que de nos jours, a I’échelle mondiale, seulement 37%
des riviéres de plus de 1000 km ont un écoulement libre. Les impacts des infrastructures fluviales

N

varient cependant selon leur type et leur étendue. Ce paragraphe vise donc a synthétiser les
connaissances relatives a lI'effet des aménagements des cours d’eau sur leurs caractéristiques
hydrosédimentaires et morphologiques, et a mettre en lumiére les éventuelles lacunes a ce sujet. Les
impacts des infrastructures sur I'écologie des hydrosystemes ne seront pas détaillés mais pourront

étre évoqués afin de souligner les enjeux liés a cette problématique.

1 Par « aménagement », il est ici entendu I’ensemble des infrastructures implantées par ’lhomme dans le lit
mineur ou majeur et qui impactent de fagon directe ou indirecte les conditions hydro-sédimentaires du cours
d’eau : les infrastructures de correction du tracé (épis, digues, voire canalisation de la riviere), de protection
contre les crues, les seuils et petits barrages en lien avec des industries (e.g. seuils de moulin ou mis en place
pour la péche), les barrages hydroélectriques, les réservoirs, etc.
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1.1.2. Aménagements impactant la continuité longitudinale des corridors fluviaux
1.1.2.1. Seuils et moulins

Les seuils associés aux moulins a eau (« mill dams ») constituent I'une des infrastructures les plus
anciennes et les plus communes, en particulier sur les petits cours d’eau. lls permettent de créer une
hauteur de chute qui est utilisée pour faire tourner la roue du moulin. Un chenal secondaire (naturel
ou artificiel) est souvent utilisé comme dérivation pour controler le débit passant a travers la roue
(Fig. 1.1.a). Bien gu’existant dés I'’époque romaine en Europe, ils ont connu un réel essor lors de la
révolution technologique associée au Moyen-Age et au systéme féodal (Poeppl et al., 2015 ; Brown
et al.,, 2018), et sont devenus une caractéristique quasi-omniprésente des hydrosystemes a cette
époque. Certains ont persisté ou ont été construits jusqu’au 19 siécle (Wilder et al., 2014). Sur la
base de cartes historiques et d’archives, la densité de moulins & eau aux 11 et 12°™ siécles aurait été
comprise entre 0,7 (Normandie) et 2,9 (riviere Erft en Allemagne) moulins par kilomeétre de riviére en
Europe (Brown et al., 2018). En Amérique du Nord, les moulins et seuils associés ont été construits a
partir de 1600 et jusqu’au début du 20°™ siécle dans certains cas, et sont également devenus
omniprésents, en particulier dans I'Est des Etats-Unis, ou plus de 65 000 « mill dams » étaient

recensés en 1840 (Walter et Merritts, 2008).
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Figure 1.1 : Contréles géomorphologiques au niveau d’un moulin. a. Vue en plan ; b. Vue transversale. Source : Downward et
Skinner, 2005.
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Ces seuils affectent le fonctionnement géomorphologique de la riviere en modifiant son gradient,
son énergie, son écoulement et sa capacité de transport sédimentaire. En amont du seuil, la
réduction de la pente entraine une diminution de I'énergie du cours d’eau et donc de sa capacité de
transport sédimentaire : la retenue accumule par conséquent des sédiments. Le dépot de particules
fines dans les chenaux secondaires ou autres zones d’eaux calmes en amont peut également étre
favorisé (Fig. 1.1 ; Downward et Skinner, 2005). Cependant, les impacts sur le transport sédimentaire
dépendent largement des caractéristiques du cours d’eau et du seuil ; dans certains cas, aucune
accumulation significative de sédiments, ni de différence entre les tailles de sédiment en aval et
amont du seuil ne sont observées (Csiki et Rhoads, 2014 ; Pearson et Pizzuto, 2015). Les fluctuations
de la ligne d’eau en amont du seuil peuvent également promouvoir I'érosion des berges. A plus large
échelle, et en particulier dans les cours d’eau a faibles gradient et énergie, les moulins peuvent
conduire a l'aggradation d’une zone étendue a l'amont du seuil; ce cas de figure a été
particulierement observé dans I'Est des Etats-Unis (Walter et Merritts, 2008 ; Merritts et al., 2011 ;
James et Lecce, 2013), mais également en Europe (Larsen et al., 2013). A I'aval du seuil, I'énergie du
cours d’eau est amplifiée par la chute ce qui, combiné a la réduction de la charge sédimentaire,
conduit a une érosion localisée du lit. Outre les conséquences liées a leur implantation, la rupture
accidentelle des seuils de moulins aprés quelques centaines d’années d’utilisation ou leur
démantelement dans le but de restaurer la continuité sédimentaire et écologique entraine un
nouveau bouleversement des conditions géomorphologiques du cours d’eau. On observe alors
généralement la remobilisation d’une partie des sédiments déposés a 'amont du moulin —de méme
que des nutriments et/ou contaminants accumulés dans les sédiments, ce qui peut constituer une
source de pollution importante (Howard et al., 2017) — ainsi qu’une incision rapide de la riviere dans
les dépbts agradés. L'ensemble du processus correspond a un épisode d’aggradation-dégradation tel
gue conceptualisé par James et Lecce (2013). Les seuils non associés a des moulins mais installés
pour la péche, le laminage des crues ou pour remonter la ligne d’eau en amont et faciliter la
navigation sont également courants en Europe et sont a l'origine des mémes modifications
morphologiques et sédimentaires évoquées au sujet des seuils de moulins. On peut mentionner un
autre exemple d’infrastructure qui se rapproche, morphologiquement, des seuils : les « check dams »
(barrages de retenue/correction), des barrages de faible hauteur construits en tant que mesures de
conservation des sols dans des zones soumises a une forte érosion. lls sont particulierement courants
sur le plateau de Loess situé en Chine du Nord, ol ils ont été construits depuis plusieurs centaines
d’années mais avec une accélération nette a partir des années 1970 : on en trouvait environ 122 000

sur le plateau en 2005, soit un barrage tous les 5 km? en moyenne (Xu et al., 2013).
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am_ Spil

Figure 1.2 : a. Composition d’un « check dam » installé sur le plateau de Lcess (Chine) ; b. Plan d’eau créé en amont d’un «
check dam ». Source : Shi et al., 2019

On en trouve également des « check dams» dans d’autres contextes géographiques, en ltalie
(Bombino et al., 2009) ou en France (Remaitre et al., 2008), par exemple. Les « check dams »
retiennent I'eau et les sédiments en transit lors d’épisodes de crues. Dans les années qui suivent leur
construction, un plan d’eau se forme a leur amont, qui se remplit progressivement de sédiments au
cours du temps jusqu’a devenir entierement terrestre et propre a servir de terre agricole (Fig. 1.2 ;
Shi et al. 2019). Une étude sur le bassin versant de Yanhe (plateau de Loess, Chine) a montré que la
mise en place de prés de 6600 « check-dams » avait conduit a une diminution des ruissellements de
14%, et un piégeage des sédiments en période pluvieuse de 85% (Xu et al., 2013). Ces infrastructures
ont donc un impact fort sur la continuité longitudinale hydraulique et sédimentaire, mais a la
différence des seuils évoqués précédemment, cet impact est volontaire et contribue a Ia

conservation de la morphologie des cours d’eau.

1.1.2.2. Barrages au fil de I'eau

Le terme de « barrage au fil de I'’eau » (« run-of-river dam ») est peu scientifique et souvent imprécis,
en particulier en anglais ou il est aussi bien utilisé pour désigner des seuils que des barrages
hydroélectriques. Dans le cadre de ce travail, un barrage au fil de I'eau est défini comme une
structure ayant pour but de produire de I'électricité, qui régule le débit mais n’empéche pas
intégralement I'écoulement d’eau (soit par débordement au-dessus de sa créte, soit par des
systemes de vannes) et dont la hauteur n’excéde pas ou peu celles des berges amont, de sorte que
I’eau stockée reste majoritairement contenue dans le chenal et n‘inonde pas la vallée aux alentours.
Cela implique donc que I'électricité est produite en continu, en opposition avec les barrages-
réservoirs ol l'eau est stockée et relachée en fonction des besoins d’énergie. Leurs hauteurs de
chute varient généralement entre 5 et 30 m, ce qui leur vaut parfois I'appellation de barrage ou

centrale a basse chute. Dans certains cas, ces barrages sont installés afin de dériver une majorité du
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débit dans un chenal sur lequel une usine hydroélectrique et/ou une écluse est installée, tout en
maintenant un écoulement dans le bras sur lequel ils sont construits (Fig. 1.3). Dans d’autres, les
générateurs d’électricité sont directement installés sur le barrage pour exploiter I’énergie de la chute

d’eau.
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Figure 1.3 : Exemples de barrages au fil de I'eau dans une configuration en dérivation : a. Barrage de Saint-Pierre-de-Boeuf
sur le Rhéne ; b. Barrage-usine de Fessenheim sur le Rhin. Source : Géoportail, IGN.

En général, les barrages au fil de I'’eau sont implantés sur des rivieres caractérisées par un débit fort
mais une pente faible. On les retrouve par exemple principalement sur le Rhone (17 barrages au fil
de I'eau, la majorité en dérivation) ou le Rhin (10 centrales au fil de I'eau) en France, ou sur I’Aar en
Suisse (5 barrages au fil de I'eau). Contrairement aux barrages « réservoirs » (« impoundment », cf.
section 1.2.2.3), I'impact des barrages au fil de I'eau sur les conditions sédimentaires et I’évolution
géomorphologique des cours d’eau ou ils sont implantés a été peu étudié (Pearson et Pizzuto, 2015).
Par ailleurs, I'imprécision associée au terme « run-of-river dam » rend la collecte d’informations a
leur sujet dans la littérature internationale difficile, comme souligné dans Csiki et Rhoads (2010). Une
part non négligeable des études a ce sujet (Csiki et Rhoads, 2010 ; Csiki et Rhoads, 2014 ; Pearson et
Pizzuto, 2015) concernent en fait des seuils (associés ou non a des moulins) d’une hauteur

généralement inférieure a 3 m; l'utilisation du terme « hydroelectric run-of-river dam » résout
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I'ambiguité mais réduit significativement le nombre de résultats. Or, si un barrage au fil de I'eau
pourrait présenter des impacts sédimentaires et gé¢omorphologiques similaires a ceux des seuils du
fait de leurs ressemblances en termes d’organisation, deux différences majeures rendent la
comparaison délicate. Tout d’abord, les barrages au fil de I'eau présentent généralement une
hauteur de chute significativement plus importantes que les simples seuils, ce qui est susceptible de
rendre systématique et d’exacerber les conséquences en termes de rétention des sédiments en
amont et d’érosion en aval. D’autre part, certains barrages au fil de I'eau peuvent étre « effacés »
occasionnellement, c’est-a-dire que les vannes peuvent étre entierement ouverte de fagon a laisser
passer l'intégralité du débit liquide et solide, en période de crue par exemple. Cette caractéristique
est souvent avancée pour défendre le fait que ce type d’installation n’a pas d’impact significatif sur la
continuité sédimentaire. A I'échelle d’un aménagement, Dépret et al. (2019) ont prouvé que le
transport de sédiments a travers un barrage au fil de I'eau sur le Rhbéne était effectivement
partiellement maintenu, mais uniquement pour les particules de diameétre inférieur a 14 mm, et ce y
compris pour des débits importants (crue de période de retour de 50 ans). A I’échelle d’un corridor
caractérisé par un enchainement de barrages au fil de I'’eau, Vazquez-Tarrio et al. (2019) ont montré
que le transport sédimentaire du Rhone était 25 a 35 fois inférieur aujourd’hui par rapport a
I'époque pré-infrastructures, et que les barrages hydroélectriques au fil de I'eau avaient plus
largement contribué a cette diminution que les travaux de correction également implémentés sur le
Rhéne. Arnaud et al. (2015) ont également recensé un déficit de sédiments grossiers de 16 000 m3
an! depuis les années 1990 dans une section court-circuitée du Rhin. Par ailleurs, dans une étude
longitudinale du Rhéne, Parrot (2015) a recensé dans de nombreux cas (mais non systématiquement)
un exhaussement a I'amont et une incision a I'aval des barrages au fil de I'eau, ce qui démontre des
conséquences sur la morphologie du lit mineur non-triviales. Provansal et al. (2014) attirent
cependant I'attention sur le fait que dans le cas du Rhéne, la baisse du transport solide aux 19-20°™¢
siecles est plus largement attribuable a la diminution des apports sédimentaires en lien avec des
changements d’usage des sols dans le bassin versant (e.g. déclin de I'agriculture, reforestation, exode
rural) qu’a la mise en place des aménagements hydroélectriques. Lorsque les barrages au fil de I'eau
sont installés en dérivation, la réduction de débit en aval de 'aménagement (avant la confluence
avec le canal de fuite) impacte également la dynamique hydraulique et la morphologie du chenal
court-circuité et des plaines d’inondation adjacentes. Tena et al. (2020) ont ainsi démontré une
diminution de la largeur du chenal, du nombre de bras secondaires, et des taux de sédimentation sur
les berges et la plaine d’inondation (en lien avec une réduction de la fréquence de débordement)
suite a lI'implémentation de barrages au fil de I'eau avec dérivation sur trois trongons du Rhone.

Finalement, les barrages au fil de I'eau impactent également I'hydrologie du cours d’eau sur lequel ils
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sont installés, réduisant 'amplitude des pics de crues, ce qui tend a favoriser la stabilité de la
morphologie du chenal et des marges (Arnaud et al., 2019). Dans I'ensemble, les études relatives a
I'impact géomorphologique ou sédimentaire des barrages hydroélectriques au fil de I'eau restent
rares et peu variées géographiquement (la majorité ayant été effectuées sur le Rhéne et le Rhin), ce
qui appelle a des travaux supplémentaires a ce sujet afin de confirmer les résultats relatés ci-dessus.
Un sujet également trés peu abordé concerne les sédiments accumulés en amont des barrages au fil
de I'eau : bien que moins systématiques et volumineux que les sédiments des barrages-réservoir du
fait de la «transparence sédimentaire » partielle des barrages au fil de I'eau, ces dépots
principalement situés sur les cotés du chenal sont susceptibles d’'impacter le fonctionnement de
I’ouvrage et constituent un enjeu émergent pour les gestionnaires concernés. Finalement, une étude
relative aux conséquences des barrages au fil de I'eau sur les assemblages de poissons (Baumgartner
et al., 2020) suggere également que —contrairement a ce qui est souvent présumé— les barrages au
fil de I'eau pourraient s’avérer plus déléteres d’un point de vue écologique que les barrages
réservoirs, ce qui souligne le besoin de connaissances au sujet des impacts géomorphologiques,

sédimentaires mais aussi écologiques de ces ouvrages.

1.1.2.3. Grands barrages

Les grands barrages (« large dams », parfois « impoundments ») ou barrages-réservoirs sont définis
ici comme des infrastructures installées en travers d’un cours d’eau et qui limitent partiellement ou
totalement I'écoulement d’eau de sorte a créer un réservoir qui inonde la vallée en amont. Cela
correspond a la définition de la Commission Internationale des Grands Barrages (CIGB) : « [Un grand
barrage est] un barrage d’une hauteur de 15 m ou plus de la fondation la plus basse a la créte, ou
d’une hauteur comprise entre 5 et 15 m qui retient plus de 3 millions de metres cubes » (CIGB, 2011).
S’ils sont la plupart du temps utilisés pour produire de I'hydroélectricité, beaucoup sont également
construits en tant que réservoirs d’eau (irrigation ou usage domestique), pour faciliter la navigation
ou afin de réguler les crues. Les grands barrages sont vraisemblablement les infrastructures fluviales
ayant fait I'objet du plus d’études (e.g. Brandt, 2000 ; Magilligan et Nislow, 2005 ; Petts et Gurnell,
2005 ; Graf, 2006 ; Smith et Mohrig, 2017), ce qui s’explique notamment par leur omniprésence :
58 713 grands barrages sont recensés dans le monde (d’apres les données CIGB d’avril 2020), dont
environ 23800 en Chine, 9300 aux Etats-Unis, 4400 en Inde et 720 en France. De plus,
contrairement aux barrages au fil de I'eau, leur impact sur la continuité sédimentaire est

indiscutable : dans une étude portant sur 633 grands barrages, Vorosmarty et al. (2003) ont observé
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une efficacité de piégeage des sédiments supérieure ou égale a 80% dans la moitié des réservoirs.
Par conséquent, de nombreux bassins versants a travers le monde comportant une grande quantité
de barrages sont caractérisés par un tres faible apport sédimentaire au niveau de leurs embouchures
ou deltas : c’est par exemple le cas du Nil, du Colorado (Vérésmarty et al., 2003), du Missouri (Skalak
et al., 2013), du Yangtze (Yang et al., 2011) ou du Mékong (Kondolf et al., 2018 ; Binh et al., 2020).
L'interruption de la continuité sédimentaire provoquée par les grands barrages se traduit par une
multitude d’impacts géomorphologiques. En aval du barrage, I’écoulement est largement dépourvu
de sédiments qui sont majoritairement restés piégés dans le réservoir mais posseéde une énergie
amplifiée par la chute et a donc tendance a éroder le lit et les berges du cours d’eau (« hungry
waters », cf. Kondolf, 1997), provoquant ainsi l'incision et le pavage du lit dans les années suivant la
mise en place de 'aménagement et précédant I'atteinte d’un nouvel équilibre. Le piégeage massif de
sédiments par des barrages peut également impacter la morphologie du delta, provoquant son
érosion et le recul de la ligne cotiere du fait de I'absence d’apports sédimentaires (Yang et al., 2011 ;
Schmitt et al., 2017 ; Besset et al., 2019). Par ailleurs, I'accumulation de sédiments dans les réservoirs
conduit a des pertes importantes de leur capacité de stockage d’eau et une réduction de leur durée
de vie car le remplissage est difficilement réversible (Mahmood, 1987 ; Baskaran et al., 2015 ; Falinski
et Penn, 2018). La sédimentation est souvent également accrue dans le chenal en amont du
réservoir, ou I'énergie de I'’écoulement est diminuée par le rehaussement du niveau de référence.
Dans certains cas, de nombreuses iles et bancs de sables ou graviers sont générées par le dépot de
sédiments, résultant en la création d’'un « delta » de réservoir (Teal, 2011 ; Palanques et al., 2014).
Les sédiments stockés dans et en amont du réservoir sont également souvent caractérisés par une
contamination anthropogénique significative (excés de nutriments, métaux lourds, polluants
organiques persistants : Arnason et Fletcher, 2003 ; Palanques et al., 2014 ; Shakeri et al., 2015;
Babek et al., 2020). Dans le cas ou plusieurs barrages ont été construits a la suite sur un méme bras,
Skalak et al. (2013) ont proposé un modele conceptuel de I'évolution géomorphologique du lit entre
deux infrastructures (Fig. 1.4) : directement en aval du barrage, I'érosion entraine la disparition des
fles et barres de sable/graviers, puis les sédiments érodés sont redéposés progressivement plus en
aval au fur et a mesure que l'effet du barrage amont s’estompe tandis que celui du barrage aval
augmente, avec la création d’une zone de transition caractérisée par le dép6t massif de sédiments et

de bois mort.
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Idealized Inter-Dam Morphology:
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Figure 1.4 : Modéle conceptuel de la morphologie d’un chenal résultant de I'interaction entre plusieurs barrages le long d’un
cours d’eau. Source : Skalak et al., 2013.

Les grands barrages affectent également le régime hydrologique des cours d’eau en aval, en
réduisant les débits de pointe, I'amplitude quotidienne des débits ainsi que la répartition temporelle
des débits faibles et forts (Magiligan et Nislow, 2005 ; Graf, 2006). Ces changements hydrologiques
tendent a réduire I'activité de la plaine d’inondation, la connectivité latérale (Magilligan et al., 2003)
et la complexité et la diversité des habitats dans les trongcons avals, résultant en des écosystémes
fluviaux moins riches par rapport a des rivieres non aménagées (Ligon et al., 1995). De par leur quasi-
omniprésence ainsi que I'ampleur et la diversité de leurs impacts sur les hydrosystemes, les grands
barrages représentent donc actuellement le principal facteur anthropogénique contrélant les
caractéristiques morphologiques, hydrauliques, hydrologiques et écologiques de nombreuses riviéres

a travers le monde (Graf, 2006 ; Steffen et al., 2007 ; Skalak et al., 2013 ; Grill et al., 2019).

1.1.3. Aménagements impactant la continuité latérale des corridors fluviaux

Deux grands types d’aménagements seront évoqués dans cette section: les infrastructures de

protection contre les inondations (e.g. digues insubmersibles) et les infrastructures implantées dans
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le cadre de travaux de correction du tracé du chenal (« river training ») e.g. les épis, tenons, digues
submersibles, déconnexions de bras secondaires, travaux majeurs de canalisation, etc. Les deux
types d’aménagements ne seront cependant pas abordés dans deux sous-sections distinctes car ils
surviennent souvent de fagon concomitante le long des corridors fluviaux et leurs impacts respectifs

sont rarement distingués dans les études correspondantes.
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Figure 1.5 : Coupures de méandres planifiées sur le Danube (& proximité de Dillingen) au début du 19éme sjécle. Source :
Skublics et al., 2016.

Si des modifications des chenaux pour la navigation et/ou la protection contre les crues ont été
recensées deés I'époque Romaine (e.g. Earchi et al., 1995) et le Moyen-Age (e.g. Blair, 2007),
I’'aménagement extensif des fleuves s’est significativement accéléré a la fin du 17°™ siécle, favorisé
par les avancées sociologiques, économiques et politiques du siecle des Lumieres (Lewin, 2013). La
majorité des mesures de protection contre les inondations consistent en des digues en terre —ou
levées— construites localement afin de contenir les débits de crue, généralement mises en place
avant les infrastructures de corrections plus complexes, et souvent fortifiées et/ou réhaussées au
cours du temps (e.g. levées de 1 & 2 m construites sur le Mississipi au début du 18%™ siécle et
réhaussées trois fois entre 1928 et 1973 pour atteindre une hauteur de 12 m; Smith et Winkley,
1996). Les infrastructures de corrections des chenaux sont devenues quasi-omniprésente sur les
grands fleuves européens durant les 18 et 19°™* siécles. Elles ont également été largement
implémentées aux Etats-Unis entre la fin du 19°™ et la premiére moitié du 20°™ siécle (Smith et

Winkley, 1996 ; Meade et Moody, 2010), ou encore en Australie durant la deuxiéme moitié du 20
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siecle (Erskine, 1990 ; Erskine, 1992). La nature de ces modifications varie selon la riviére et ses
conditions hydrauliques et géomorphologiques initiales, mais en général, les travaux de correction
visent a transformer la configuration naturelle du cours d’eau (e.g. en tresses, anastomosé, a
méandres) pour obtenir un chenal unique et profond au comportement hydraulique le plus prévisible
possible, afin de faciliter la navigation (Nevins, 1969). Cela s’est souvent traduit par la déconnexion
artificielle de bras secondaires et/ou la coupure artificielle de méandres (Fig. 1.5), I'implantation
d’épis et de digues submersibles le long des berges afin de les stabiliser, de concentrer le débit au
centre du chenal et de réaligner son axe, la plantation ou le retrait de végétation (Fig. 1.6), ou encore

la pose d’'un revétement artificiel sur les marges (e.g. Erskine, 1990 ; 1992 ; Smith et Winkley, 1996 ;
Parrot, 2015 ; Skublics et al., 2016).
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Figure 1.6 : Représentation schématique des travaux de correction réalisés sur plusieurs rivieres australiennes (e.g. Allyn
River, Hunter River). Les berges sont stabilisées et la largeur du chenal réduite par un systéeme de clétures grillagées
implantées dans le lit mineur, et au sein desquelles des arbres sont plantées. Cela constitue une alternative originale aux
épis et/ou tenons généralement utilisés a ces fins en Europe. Source : Erskine, 1990.

Bien que les travaux de correction visent explicitement a modifier la morphologie du cours d’eau, ils
sont également a 'origine de nombreux impacts hydrauliques et géomorphologiques non planifiés.
Une incision et un pavage du lit sont quasi-systématiquement observés dans les sections corrigées du
fait de I’énergie accrue du cours d’eau suite a sa constriction et de la réduction des apports

sédimentaires en lien avec la diminution de la connectivité latérale (Erskine, 1992 ; Surian et Rinaldi,
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2003 ; Parrot, 2015 ; Tena et al., 2020). Ces ajustements se produisent généralement rapidement
suite a la modification artificielle du chenal, puis ralentissent jusqu’a ce que la morphologie du lit ait
atteint un nouvel état d’équilibre (Surian et Rinaldi, 2003). Tena et al. (2020) ont également observé
un accroissement important des taux de sédimentation sur les marges alluviales directement apres la
mise en place de travaux de correction sur le Rhone, avec des dépots principalement composés de
fines. Ce piégeage de sédiments dans les marges aménagées a également été observé sur le
Mississippi (Meade et Moddy, 2010). La déconnexion des bras secondaires, le passage a un chenal
unique et rectiligne et la perte de connectivité avec la plaine d’inondation sont autant de facteurs
conduisant a un appauvrissement de la diversité des habitats, et donc de la richesse écologique des
hydrosystemes aménagés. L'influence des travaux de correction sur les régimes de crues a également
été démontrée mais semble variable. Dans le cas de I’Allyn (Australie), par exemple, le défrichement
des marges, le redressement du tracé et la stabilisation des berges a diminué la rugosité et donc
accru la vélocité des débits, augmentant la fréquence et I'ampleur des inondations et provoquant
I’érosion de la plaine d’inondation (Erskine, 1990). Dans le cas du Danube, les zones naturelles de
rétention des crues ont été perdues ou leur connectivité a été modifiée lors de la mise en place des
travaux de correction (Skublics et al., 2016). Pourtant, les crues post-aménagement ont été
globalement atténuées du fait d’'un remplissage plus tardif des zones de rétention modifiées. Dans le
cas du Rhin, la modification des conditions hydrauliques a provoqué un décalage temporel de I'onde
de crue résultant en une probabilité plus forte que le pic de crue coincide avec celui de certains
affluents, et augmentant ainsi le risque associé a I'inondation (Lammersen et al., 2002). Les digues de
protection contre les crues ont également démontré des impacts non désirés sur les caractéristiques
des crues : sur le Po, par exemple, des levées ont effectivement réduit la fréquence de débordement
du fleuve, mais également la capacité de stockage des eaux du lit majeur, ce qui résulte en un pic de
crue plus important pour une période de retour donnée et accroit le risque inondation en aval, dans
les sections non protégées du corridor (Earchi et al., 1995). Face aux impacts négatifs sur les qualités
morphologiques et écologiques des cours d’eau aménagés, la modification ou la suppression partielle
des infrastructures de correction du tracé ont été envisagées et parfois timidement mises en place.
Sur I'Elbe, par exemple, les zones inter-épis (« groyne fields ») ont été identifiées comme de
potentiels habitats de substitution pour compenser la perte de connectivité avec la plaine
d’inondation, du fait de leurs conditions de débits modérées avec des hauteurs d’eau variables et de
leur richesse en nutriment (Henning et Hentschel, 2013). Cependant, I'envasement de ces espaces
menace d’effacer ces habitats, et présente par ailleurs des risques écologiques et sanitaires de par
I'accumulation potentielle de contaminants associés aux sédiments fins (Schwartz et Kozerski, 2003).

Des épis modifiés dans le but de limiter les dépots de fines et conserver la fonction écologique et
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hydraulique de ces structures (Fig. 1.7) ont donc été testés sur I'Elbe avec des résultats prometteurs

en termes d’évolution morphologique des zones inter-épis (Henning et Hentschel, 2013).
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Figure 1.7 : Schéma des motifs de dépot et d’érosion dans les zones inter-épis pour : a) un épi classique émergé ; b) un épi
classique submergé ; c) un épi modifié (denté) émergé, d) un épi modifié (angulaire) submergé. Les épis en c) et d) ont été
congus afin de limiter le dépét de fines entre les épis et conserver le potentiel hydraulique et écologique de ces zones. Source
: Henning et Hentschel, 2013.

Sur le Waal (Pays-Bas), des épis ont été remplacés par des digues longitudinales délimitant un chenal
cOtier pouvant servir de refuge pour les poissons juvéniles (Collas et al., 2018). Sur le Rhone, il a
également été estimé que I'équivalent des zones inter-épis (casiers Girardon) encore en eau
contribuaient a la diversité taxonomique et fonctionnelle du systéme fluvial (Franquet et al., 2016),
mais certaines infrastructures de correction ont néanmoins été supprimées dans le cadre
d’opérations de restauration. Ainsi, 3,3 km de casiers Girardon ont été démantelés le long de I'ile des
Graviers (une cinquantaine de kilomeétres en aval de Lyon) entre 2016 et 2017, libérant une surface
de pres de 8 hectares pour le lit du fleuve (Agence de I'Eau Rhéne-Méditerranée-Corse, 2018). Bien
que le peu de recul ne permette pas encore de qualifier précisément les résultats de telles
opérations, les principaux effets attendus sont un élargissement du lit, une recharge sédimentaire
pour combler le déficit induit par la mise en place des différents aménagements et une meilleure
connectivité latérale permettant de promouvoir des zones humides sur les marges et de redonner un

hydrodynamisme aux chenaux secondaires a proximité.

Dans I'ensemble, les travaux de correction et de protection contre les crues ont principalement été

investigués en termes d’ajustement morphologique du chenal principal et d’'impact sur les crues, et
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le nombre d’études est relativement faible par rapport a 'omniprésence de ces infrastructures sur
les grands fleuves. Les conséquences de ces aménagements sur la morphologie des plaines
d’inondation, par exemple, ont rarement été évoquées, de méme les propriétés sédimentologiques

et géochimiques des dépots engendrés par ces structures.
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1.2. Les sédiments fluviaux comme archives et le concept de sédiments hérités

1.2.1. Introduction et enjeux

Si les sédiments sont souvent étudiés sous un angle dynamique, en termes de mécanismes de
transport et de de dépét, ils constituent également un objet d’étude scientifique remarquable une
fois déposés du fait de leur capacité d’archivage des perturbations d’origine naturelle ou
anthropique. En effet, la granulométrie représente un bon indicateur des conditions
hydrodynamiques d’'un milieu aquatique, tandis que la teneur en matiére organique des sédiments
et/ou la présence de macro-restes peuvent étre interprétés pour reconstruire I'évolution de la
nature de I’hydrosystéme au cours du temps, mais aussi pour retracer les activités anthropiques dans
le bassin versant. lls constituent également un support privilégié pour I'enregistrement des
tendances temporelles de contamination di a la nature hydrophobe de la majorité des polluants
anthropiques. La multitude de facon dont les sédiments peuvent étre affectés par des perturbations
anthropiques a méme conduit a I'émergence du terme de «sédiments hérités » (« legacy
sediments ») pour désigner des dépots sédimentaires pour lesquels « le lieu de dépot, le volume
et/ou la présence de contaminants résulte d’activités humaines passées et contemporaines » (Wohl,
2015). Bien qu’initialement développé aux Etats-Unis, ce concept apparait de plus en plus pertinent
pour qualifier les évolutions sédimentaires en lien avec diverses activités anthropiques a travers le
monde. Cette partie vise donc dans un premier temps a recenser les différents types d’informations
pouvant étre archivés par des sédiments et la fagon dont elles sont interprétables. Dans un deuxiéme
temps, l'apparition, I'évolution et les limites actuelles du concept de sédiments hérités seront

développées, ainsi que ses applications dans diverses régions du globe.

1.2.2. Les sédiments fluviaux comme archive

1.2.2.1. Les environnements de dépét fluviaux propices a I'archivage sédimentaire

Les environnements lacustres sont connus pour se préter particulierement bien a I'archivage
sédimentaire : les processus de dépdt y sont monotones et la remobilisation de sédiments peu
probable, ce qui favorise les enregistrements continus et réguliers des contaminants (Vartiainen et
al., 1997 ; Kober et al., 1999 ; Hites, 2006 ; Evenset et al., 2007). Les environnements marins et

estuariens sont plus prénes a des processus de remobilisation du fait de leurs variations
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hydrodynamiques (courants, marées, tempétes, variations hydrologiques des fleuves tributaires),
mais restent des environnements d’étude de choix, notamment car ils permettent d’estimer la
charge de contaminants relative a l'intégralité du bassin versant de grands fleuves (Cundy et al.,
2003 ; Van Metre et al, 2008; Anim et al.,, 2017; Sutton et al., 2019). Finalement, les
environnements fluviaux présentent une large diversité d’environnements de dép6t de natures
différentes (plaine d’inondation, bras mort et autres zones d’eau stagnantes, réservoirs artificiels,
etc.) ce qui garantit des archives variées en termes de contenu et de temporalité mais nécessite une
interprétation géochronologique poussée (Desmet et al., 2012 ; Dhivert et al., 2015 ; Matys Grygar et
al.,, 2016 ; Gardes et al., 2020). Les sédiments de plaines d’inondation sont couramment utilisés
comme archives, en particulier pour obtenir des chroniques sur le long ou moyen-terme (e.g.,
Grosbois et al., 2012 ; Matys Grygar et al., 2013 ; Eschbach et al., 2018, Buchty-Lemke et al., 2019 ;
Hagemann et al., 2019), vraisemblablement car la connexion intermittente de la plaine avec le lit
mineur favorise un taux de sédimentation relativement faible et permet donc un enregistrement sur
une longue période. Des archives sédimentaires prélevées dans des annexes fluviales (e.g., chenaux
secondaires, anciens méandres) sont également souvent utilisées, en particulier pour reconstituer
I’histoire récente du cours d’eau (< 100 ans) car la meilleure connectivité de ces environnements
tend a favoriser I'accumulation rapide de sédiments (Babek et al., 2008 ; Desmet et al.,, 2012 ;
Famera et al., 2013 ; Mourier et al.,, 2014 ; Van Metre et al., 2015). Les réservoirs en amont des
barrages constituent le troisieme principal type d’environnement de dépdt en contexte fluvial utilisé
pour extraire des archives sédimentaires (Arnason et Fletcher., 2003 ; Chi et al., 2007 ; Dhivert et al.,
2015b ; Sedlacek et al., 2017 ; Ledru et al., 2020). L’enregistrement sédimentaire y est généralement
récent (dépendant de I'dge du réservoir mais rarement supérieur a 100 ans) mais présente une
bonne résolution temporelle. Au-dela de ces considérations générales, les conditions de dépdt des
sédiments dans un environnement fluvial donné doivent généralement étre évaluées au cas par cas
car elles dépendent intrinséquement de la configuration hydromorphologique locale du site d’étude
choisi, comme démontré dans les quelques études d’archives sédimentaires basées sur une diversité

d’environnements : Dhivert et al. (2015a), Sedlacek et al. (2016).

1.2.2.2. Enregistrement des perturbations hydroclimatiques

Du fait de la capacité d’enregistrement sur le long-terme des sédiments, des séquences
sédimentaires ont souvent été utilisés pour identifier la survenue d’événements hydroclimatiques

extrémes. Dans ce but, des méthodes de datation absolues (e.g. Optically Stimulated Luminescence
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ou 7Cs, #1%Ph) sont souvent associées a des analyses granulométrique ou géochimiques poussées
afin d’identifier des dép6ts caractéristiques de ces perturbations. Les sédiments fluviaux sont le plus
souvent utilisés pour reconstruire des chroniques de crues (Jones et al., 2010). Ce type de démarche
présente plusieurs intéréts. En effet, 'amplitude et la période de retour de crues extrémes anciennes
sont généralement extrapolées a partir de séries de débits dont la longueur dépasse rarement le
siecle, introduisant une forte incertitude (Klemes, 2000), mais l'identification de ces événements
dans des archives sédimentaires peut permettre des confirmer ou corriger les extrapolations
statistiques. Par ailleurs, I'identification d’une crue historique dans une archive sédimentaire peut

servir de marqueur temporel.
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Figure 1.8 : Schéma illustrant le processus d’élimination des variations de In(Zr/Rb) résultant d’influences locales, afin
d’identifier les pics de crues majeures a partir du profil vertical du ratio. Source : Jones et al., 2012.

La granulométrie est le parameétre le plus couramment utilisé pour I'identification de dépots de crue,
et des outils statistiques tels que des algorithmes de déconvolution des distributions
granulométriques (e.g. End Member Modelling Analysis, cf. Toonen et al., 2015) peuvent s’avérer
particulierement efficaces pour cela. Les archives sédimentaires de crues peuvent également étre
investiguées a 'aide d’indicateurs de nature géochimique, tel que le ratio Zr/Rb (Fig. 1.8 ; Jones et al.,
2012 ; Lintern et al. 2016), ou une approche multi-proxy utilisant a la fois des parameétres
géochimiques, stratigraphiques et granulométriques (Fig. 1.9 ; Werritty et al., 2006 ; Babek et al.,
2011 ; Dhivert et al., 2015b).
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Figure 1.9: Image aux rayons X d’une carotte et proxys stratigraphiques associés : (de gauche a droite) densité rayon X,
susceptibilité magnétique, et deux indicateurs de spectrométrie par réflectance diffuse : luminosité et tons rouges. Les
bandes grisées indiquent les couches identifiées comme des dépots de crue d’aprés l'interprétation de I'ensemble des
indicateurs, tandis que les fleches pointent les variations des paramétres ayant conduit a cette interprétation. Source :
Bdbek et al., 2011.

Par ailleurs, les archives sédimentaires peuvent également étre utilisées pour l'identification de
tempétes en milieu fluvial : Leonard et Nott (2016) ont ainsi découvert une période d’intense activité
cyclonique entre 1400 et 1800 a partir de séquences sédimentaires de la riviere Mulgrave en

Australie.
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1.2.2.3. Enregistrement des contaminations d’origine anthropique

Les sédiments peuvent constituer d’excellentes archives des contaminations d’origine anthropique
au cours du temps, comme le prouvent les nombreuses études ou des carottes sédimentaires sont
utilisées pour identifier les teneurs et I’évolution de la pollution liée aux éléments métalliques (e.g.
Arnason et Fletcher, 2003 ; Audry et al.,, 2004 ; Le Cloarec et al., 2011 ; Dhivert et al., 2016;
Dendievel et al., 2020a) ou aux polluants organiques (e.g. Chi et al., 2007 ; Go6tz et al.,, 2007 ;
Zennegg et al., 2007 ; Bigus et al., 2014 ; Liber et al., 2019). L’investigation de la contamination via les
sédiments (ou géochronologie des contaminants) peut permettre d’obtenir des informations

détaillées au sujet de (Heim et Schwarzbauer, 2013) :

- L’éventail des contaminants présents dans I’"hydrosystéeme,

- Les gammes de concentrations des substances, leur évolution et succession au cours du
temps,

- Les sources et niveaux d’émissions des contaminants,

- L'efficacité des mesures environnementales passées et actuelles ainsi que I'éventuel besoin
de réglementations supplémentaires,

- La nécessité de classifier la zone par rapport a son niveau de pollution et/ou de mettre de

place des programmes de surveillance relatifs a certaines substances.

Les contaminants organiques se prétent particulierement bien a I’enregistrement dans les sédiments.
En effet, ils se lient fortement aux particules solides du fait de leur nature hydrophobe (Karickhoff et
al., 1979) et sont pour la plupart fortement résistants a toute forme de dégradation biologique ou
chimique, si bien qu’ils peuvent encore étre détectés dans les sédiments plusieurs dizaines d’années
apres leur dépdt initial. Les éléments métalliques sont moins hydrophobes mais leur capacité
d’adsorption sur des solides est fortement augmentée par la teneur en matiére organiques de ceux-
ci, et ils ont donc également tendance a se lier et s"accumuler dans les dépots sédimentaires (Lin et
Chen, 1998). D’une maniere générale, il est essentiel de considérer les caractéristiques sédimentaires
susceptibles d’influer sur la capacité d’adsorption des contaminants sur les sédiments lorsque I'on
tente de reconstruire les tendances de contamination a partir d’'une archive sédimentaire : les
variations de teneur en matiéres organiques et de nature des sédiments sont susceptibles de
provoquer des variations des teneurs en polluants qui sont alors décorrélées de signification relative
aux sources et émissions des substances considérées. Par ailleurs, de nombreux polluants —en
particulier les éléments métalliques— existent naturellement dans I'environnement a des niveaux
variant en fonction du contexte géographique et géologique local. Ces niveaux de fond doivent donc

étre pris en compte avant toute interprétation des variations temporelles de teneurs en
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contaminants inclus dans des cycles biogéochimiques. Finalement, les processus de dépot/érosion
ainsi que des processus biologiques ou chimiques post-dépot sont également susceptibles
d’influencer la qualité, le contenu et I'interprétation d’une archive sédimentaire de la contamination

anthropique en fonction de la nature du milieu étudié (Zou et al., 2019).

1.2.2.4. Enregistrement d’autres types de perturbations anthropiques

Les processus de sédimentation sont fondamentalement dépendants des mécanismes d’érosion et
de rétention des particules au sein du bassin versant, ainsi que de de I’hydrodynamique du cours
d’eau dans lequel ils sont transportés et déposés. Par conséquent, les caractéristiques sédimentaires
peuvent étre indicatrices d’activités humaines ayant modifié ces mécanismes. L'un des exemples les
plus étudiés dans la littérature scientifique concerne I'impact de changements d’'usage des sols
d’origine anthropique sur les processus d’érosion dans le bassin versant. Durant I’'Holocéne, plusieurs
épisodes d’érosion accrue des versants d’un bassin —généralement en lien avec des périodes de
développement de I'agriculture (défrichement, labourage)— ont ainsi été enregistrés dans les
sédiments par des taux de sédimentation (e.g. Schmidtchen et Bork, 2003 ; Knox, 2006 ; Jenny et al.,
2019) ou de nutriments dans les sédiments (e.g. Simonneau et al., 2013) plus importants, et/ou une
modification de leur granulométrie (e.g. Brown et al., 2013 ; Dearman et James, 2019). En Europe, de
tels épisodes ont été principalement identifiés durant les Ages de Bronze et de Fer (~1500 av. JC- 0),
le milieu et la fin du Moyen-Age (~1000-1350) et I'époque moderne (~1500 a nos jour) (Schmidtchen
et Bork, 2003 ; Dreibrodt et al., 2010). Aux Etats-Unis ou en Océanie, de tels processus sont
identifiables a partir des 17-18°™¢ siécles a la suite de leurs colonisations respectives (Knox, 2006 ;
Rustomiji et Pietsch, 2007 ; Walter et Merritts, 2008 ; Richardson et al., 2014). Le mécanisme inverse
a également été observé : la diminution des taux de sédimentation suite a une déprise agricole et
reforestation (Liébault et Piégay, 2002 ; Piégay et al.,, 2004). Les sédiments sont également
susceptibles d’enregistrer une diversité d’autres activités humaines : Dietze et al. (2019) ont ainsi
montré I'impact de la gestion des foréts au 19°™ siécle sur les régimes de feux a l'aide de macro-
restes contenus dans les sédiments, Meade et Moody (2010) ont identifié I'impact des travaux de
correction et de protection des berges du Mississippi a travers la diminution de la charge
sédimentaire, Kanbar et al. (2017) ont retracé I'activité sidérurgique d’un bassin via la minéralogie de
ses sédiments, etc. Sur la base des nombreux enregistrements d’origine anthropique dans les
sédiments, plusieurs auteurs ont ainsi discuté le concept d’Anthropocéne a partir d’archives

sédimentaires et proposé des marqueurs sédimentaires liés a des activités humaines pour délimiter
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stratigraphiquement la période (Brown et al., 2013 ; Wolfe et al., 2013 ; Biermann et al., 2016;
Waters et al.,, 2016 ; Zalasiewicz et al., 2016, 2018). La capacité d’archivage de diverses activités
humaines par les sédiments a par ailleurs conduit a la création et I’évolution du concept de

sédiments hérités (« legacy sediment »), développé dans la section suivante.

1.2.3. Le concept de sédiments hérités (« legacy sediments »)

1.2.3.1. Historique du concept et définition

Le terme de « legacy sediments » est apparu pour la premiére fois en 2004 dans un article de
Novotny. Sans étre clairement défini, il y est utilisé pour désigner des sédiments fluviaux contaminés
au cuivre et présentant potentiellement un danger pour la qualité des eaux. En 2006, le « Legacy
Sediment Workgroup » (groupe de travail sur les sédiments hérités) est établi aux Etats-Unis par le
Pennsylvania Department of Environmental Protection. lls proposent la définition suivante pour le
terme de « legacy sediment » : « Sédiments arrachés par érosion aux versants d’un corridor fluvial
apres l'arrivée des premiers colons américains, et pendant des siecles d’usage intensif des terres ; ils
sont déposés au fond des vallées et le long des cours d’eau, enfouissant les rivieres, plaines
d’inondation, zones humides et vallées antérieures a la colonisation ; ils ont altéré et continuent a
influencer le fonctionnement hydrologique, biologique, aquatique, riverain et chimique des
environnements pré-colonisation et modernes. Les sédiments hérités sont souvent accumulés derriere
des seuils associés a des moulins et dans les réservoirs en amont, résultant en des couches épaisses de
sédiments fins accumulés. ». Cette définition décrit des structures sédimentaires omniprésentes dans
le Mid-Atlantic aux Etats-Unis (états de New-York, New Jersey, Pennsylvania, Delaware, Maryland,
Washington D.C. et West Virginia). Dans cette région, de nombreux cours d’eau sont anormalement
encaissés, encadrés par des berges hautes (jusqu’a 5 m) et facilement érodables constituées d’une
accumulation de sédiments fins (Fig. 1.10). Il a longtemps été présumé que ces formations
correspondaient a la morphologie naturelle des cours d’eau locaux, et ce n’est donc qu’au début des
années 2000 gu’elles ont finalement été identifi€es comme des dépots liés a un usage intensif des
terres (agriculture, déforestation, etc.) mis en place suite a la colonisation. Cette explication est
avancée pour la premiere fois dans la littérature scientifique par Walter & Merritts (2008) dans un
article intitulé « Natural Streams and the Legacy of Water-Powered Mills », ou le terme de « legacy »
apparait donc dans le titre mais I'expression « legacy sediment » est absente du texte. Outre le

changement d’usage des terres associé a la colonisation, les auteurs soulignent également l'influence
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des nombreux seuils de moulin (« mill dams ») présents sur les cours d’eau de la région Mid-Atlantic

dans le processus de formation des sédiments hérités.
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Figure 1.10 : Une épaisseur de plusieurs métres de « legacy sediments » dans le parc W.B. Umstead State Park, North
Carolina, Etats-Unis. Crédit : Karl Wegmann.

Les flux importants de sédiments se seraient accumulés dans les réservoirs (« mill ponds ») jusqu’a
provoquer I'aggradation d’'une zone importante en amont des seuils, puis, suite a la destruction
volontaire ou a l'usure des structures, les cours d’eau se seraient réajustés par incision, érodant un
nouveau lit a travers I'accumulation de sédiments pour mener a la configuration actuelle : un chenal
encaissé, encadré par des berges hautes constituées de dépots sédimentaires fins en amont de
I’'ancien barrage (Fig. 1.11). Souvent qualifiés d’ubiquistes sur la base de nombreuses observations
qualitatives, I'ampleur de ces dépoOts anthropiques a rarement été rigoureusement quantifiée.
Cependant, une étude dans trois bassins versants (aires de 68, 555 et 171 km?) dans la région de
Nouvelle-Angleterre aux Etats-Unis estime un volume de sédiments hérités stockés dans les bassins
de 2,5.10° m3, 3,7.10° m3, et 2,6.10* m3 respectivement pour des épaisseurs de sédiments allant de 0
a 2.3 m (Johnson et al., 2018). Ce concept initial de « legacy sediments » s’est rapidement popularisé
aux Etats-Unis (Brown et al., 2013 ; Hupp et al., 2013 ; Niemitz et al., 2013 ; Donovan et al., 2015 ;
Coxon et al., 2016 ; Royall et Kennedy, 2016 ; Pavlowsky et al., 2017 ; Rothenberger et al., 2017),
mais le terme est également apparu de fagon plus anecdotique pour qualifier des sédiments en
Europe (Hale et al.,, 2010 ; Dalton et al., 2014 ; Verstraeten et al., 2017), Australie (Davies et al.,
2018), Nouvelle-Zélande (Chappell & Brierley, 2014) et Chine (Liang et al., 2014), appelant donc a
une définition plus large.
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Figure 1.11 : Traces d’un ancien seuil le long d’un tributaire de la riviere Gunpowder Falls (Maryland). Directement en
amont, I'épaisseur de sédiments fins sur les berges témoigne d’une sédimentation liée au réservoir créé par le barrage («
mill pond »). Crédit : Merritts & Walter

La premiere définition stricte du terme de « sédiments hérités » dans la littérature a été proposée
par James (2013), qui les présente comme des dépbts sédimentaires générés de facon épisodique
lorsqu’un usage des terres intensifié conduit a un apport de sédiments plus important que la capacité
de transport du cours d’eau. Un des criteres clés est que ces dépots présentent alors un taux de
sédimentation significativement accéléré du fait d’'une perturbation anthropique, ce qui correspond

bien aux dépots épais précédemment identifiés comme des sédiments hérités.

Figure 1.12 : Les quatre phases d’un épisode d’aggradation-dégradation : 1) Chenal avant la perturbation ; 2) Le chenal et la
plaine d’inondation sont réhaussés en réponse a un apport de sédiments excédant la capacité de transport du cours d’eau ;
3) Lorsque les flux de sédiments retournent a un niveau de fond, le chenal s’incise et retourne a son niveau initial tandis que
la plaine d’inondation reste réhaussée ; 4) le chenal s’élargit progressivement sur le long-terme. Source : James, 2013.
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Il reprend également I’explication avancée par Walter et Merritts (2008) pour expliquer la formation
des sédiments hérités observés aux Etats-Unis et généralise le mécanisme sous le terme d’épisode
d’aggradation-dégradation (« aggradation-degradation episode » ou ADE ; Fig. 1.12), un processus
également décrit dans James et Lecce (2013). Selon James (2013), la production des sédiments
hérités peut étre polycyclique : les sédiments déposés a la suite d’une premiére perturbation
humaine peuvent étre remobilisés et déposés a nouveau apres une seconde perturbation d’origine
anthropique. Il est également suggéré dans |'article que les « legacy sediments » pourraient étre
définis comme une unité stratigraphique représentative de I’Anthropocene. La définition est
théoriquement appliquée a I'’ensemble des continents, notamment en Océanie —ou des sédiments
postcoloniaux similaires a ceux étudiés aux Etats-Unis peuvent étre observés— et en Europe —ou les
sédiments générés par des activités humaines datant du néolithique a nos jours sont considérés
indistinctement comme des sédiments hérités. Un point majeur de la définition de sédiments hérités
avancée par James (2013) reste que la seule cause identifiée pour la formation de sédiments hérités
consiste en une modification de l'usage des sols du bassin versant (agriculture, mais aussi
industrialisation ou exploitation miniere) a l'origine d’'une forte érosion et donc d’'un flux de
sédiments augmenté. C'est en ce sens que la deuxieme définition des sédiments hérités présente
dans la littérature scientifique, proposée par Wohl (2015), innove : « les sédiments hérités sont ceux
pour lesquels le lieu de dépdt, le volume et/ou la présence de contaminants résulte d’activités
humaines passées et contemporaines ». Par rapport a la définition de James, aucune activité
anthropique n’est avancée comme cause principale de la formation de ces sédiments. Par ailleurs, la
notion de contamination héritée est mise en avant, et les dépdts sédimentaires dont I'apport est
diminué suite a une activité anthropique sont également inclus. Trois « legacy effects » (impacts
hérités) a 'origine des « legacy sediments » sont distingués : 1) une diminution de la sédimentation,
en lien par exemple avec un changement d’usage des sols (e.g. reforestation), la mise en place d’un
barrage en amont du corridor, I'augmentation de la capacité de transport du cours d’eau suite a une
simplification de sa géométrie ou encore la déconnexion du chenal avec sa plaine d’inondation ; 2)
une augmentation de la sédimentation, soit due a un apport augmenté (e.g. le cas américain détaillé
précédemment), soit en lien avec une diminution de la capacité de transport des sédiments du cours
d’eau (e.g. en amont d’un barrage ou dans le cas d’'une régulation des débits); 3) la contamination
des sédiments par divers polluants anthropiques (e.g. polluants organiques persistants, éléments
métalliques en exces) ou naturels (e.g. azote). De nombreuses activités susceptibles de générer des
sédiments hérités sont citées dans I'article, telles que la construction de digues, de barrages, la

déforestation ou suppression de végétation ou méme la suppression de colonies de castors. Cette
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définition plus récente et plus inclusive que les deux précédentes sera utilisée comme point de

départ dans le travail a venir.

Il convient de clarifier au passage la possible confusion entre les termes de «legacy
pollution/pollutant/ contamination/contaminant » (polluants/contaminants hérités) et « legacy
sediments ». En opposition aux contaminants dits émergents, les contaminants hérités sont
généralement définis comme issus de sources anthropiques historiques i.e. dont les émissions ont
majoritairement cessé, et désignent entre autres les polychlorobiphényles PCBs, les dioxines et
furanes (PCDD/Fs), le dichlorodiphényltrichloroéthane (DDT) et autres pesticides historiques, certains
retardateurs de flamme bromés, etc. (Combi et al., 2016). Le terme d’« héritage » est justifié par le
fait qu’ils sont encore retrouvés en concentrations importantes dans |’environnement (sols,
sédiments, eaux de surface et souterraines, biota) a travers le monde. Par conséquent, I'expression
« legacy sediment » est parfois utilisée pour désigner simplement des sédiments contaminés par des
polluants hérités (e.g. Martin, 2015 ; Macksasitorn et al., 2015 ; Gardes et al. 2020), ce qui n’est pas

incorrect selon la définition de Wohl (2015), mais néglige souvent I'existence du concept plus large.

1.2.3.2. Application du concept de sédiments hérités en dehors des Etats-Unis

Le concept initial des « legacy sediments » ainsi que les principaux apports théoriques a ce sujet
(James, 2013 ; Wohl, 2015) sont issus des Etats-Unis, c’est pourquoi une large majorité des
publications mentionnant explicitement le terme concerne des cours d’eau américains. La notion de
sédiments hérités apparalt pourtant pertinente pour toute région du globe impactée par des
activités humaines, et de nombreuses publications en géomorphologie et /ou sédimentologie
traitent de sédiments pouvant étre considérés comme hérités, sans nécessairement utiliser le terme

du fait d’une méconnaissance du concept.

On peut tout d’abord citer le cas d’autres territoires dont la colonisation récente (i.e. 17-18ms
siecles) a résulté en une rapide intensification des activités humaines et mené a la production de
sédiments hérités a grande échelle. En Australie, des phénomeénes de ravinement ont été observés
suite a l'arrivée des colons et la consécutive intensification des pratiques agricoles, augmentant
jusqu’a 150 fois le flux de sédiments arrivant dans les cours d’eau (Olley et Wasson, 2003 ; Saxton et
al., 2012 ; Kemp et al., 2015). L’exploitation aurifére constitue une autre activité humaine a I'origine
de sédiments hérités en Australie : durant le processus d’extraction, des volumes importants de

sédiments de toutes tailles (graviers, sables et fines) sont évacués dans les cours d’eau et déposés
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plus en aval. A titre d’exemple, plus de 7,3 millions de metres cubes ont été générés par extraction
d’or dans un bassin versant de seulement ~140 m? au 19°™ siécle (Davies et al., 2020). Un tel apport
de sédiments —contaminés qui plus est par des métaux lourds tels que le plomb ou I'arsenic— a
souvent été a 'origine de dégats environnementaux majeurs, rendant I'eau des rivieres concernées

impropre a la consommation humaine ou a l'usage agricole, et congestionnant les chenaux (Fig.

1.13 ; Lawrence et Davies, 2014 ; Clement et al., 2017 ; Davies et al., 2018).

Figure 1.13 : Gauche : Sédiments issus de I’exploitation aurifére déposés dans la riviere Leigh a Shelford en 1909, a 60 km au
sud de I'exploitation de Ballarat. Source: Davies et al., 2018 et Sludge Abatement Board, 1910, Plate S. Droite : Sédiments
hérités provenant de I’exploitation aurifére (couche supérieure brune d’une épaisseur de ~1 m) couvrant la plaine
d’inondation de la riviere Oven a Tarrawingee ; échelle en incréments de 20 cm. Source: Davies et al., 2018.

Des sédiments hérités ont également été observés en Nouvelle-Zélande suite aux colonisations
successives par les Maori (autour de 1280) et les Européens (autour de 1800), principalement
caractérisés par des taux d’érosion plus importants que pendant la période précoloniale (Richardson

et al., 2014 ; Fuller et al., 2015).

Dans les régions ayant une plus longue histoire d’occupation humaine, et ol des pressions
anthropiques significatives sont exercées dans les bassins versants depuis des millénaires, on
retrouve néanmoins des phénoménes similaires a ceux observés dans les territoires colonisés. Des
processus d’érosion et de ravinement dus au défrichement et/ou a I'usage agricole des sols ont ainsi
pu étre observés en Europe a partir du Néolithique (Dotterweich, 2013), et plus particulierement
durant I'époque Gallo-Romaine (e.g. Vanwallaghem et al., 2006 ; Lespez et al., 2008) et le Moyen-Age
(e.g. Dotterweich, 2005 ; Macklin et al., 2010). L'influence des seuils et petits barrages médiévaux a
également été identifiée en Europe (Downward et Skinner, 2005 ; Brown et al., 2018), avec une
action similaire a celle démontrée aux Etats-Unis mais généralement & une échelle moindre. Des
changements d’'usage des sols plus récents ont également été a l‘origine d’effets hérités sur les
sédiment, avec notamment un mécanisme d’ajustement géomorphologique inverse observé au cours

du 20°™ siécle : I'abandon de l'usage des plaines d’inondation et la reforestation des versants ont
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conduit a la stabilisation des sédiments, la diminution du flux sédimentaire et par conséquent au
rétrécissement et a l'incision du lit des cours d’eau (Liébault et Piégay, 2002 ; Piégay et al., 2004 ;
Liébault et al., 2005). Il convient cependant de remarquer que I'étendue et I'épaisseur des dépots en
lien avec une érosion accrue en Europe sont souvent inférieures a ce qui peut étre observé dans les
pays colonisés, pour deux raisons: 1) lorsque la perturbation remonte a plusieurs centaines ou
milliers d’années, les dépots ont pu étre partiellement remobilisés ou recouverts au cours du temps,
2) la perturbation est possiblement moins intense et/ou plus progressive ce qui a permis aux
hydrosystemes de s’ajuster de fagon graduelle. L’application de la notion de sédiments hérités a des
territoires trés divers permet également d’identifier d’autres causes a I'origine de la production de
sédiments hérités, et d’autres manifestations de I’héritage anthropique dans les dépdts. Dans |I'Ouest
de I'lrlande, par exemple, le surpaturage (élevage de moutons) a conduit a un taux d’accumulation
des sédiments accru dans les lacs et vallées, et a un fort enrichissement en matiére organique et
nutriments des sédiments déposés (Dalton et al.,, 2014). En Pologne, un changement d’origine
anthropique du régime naturel de feux de foréts a pu étre identifié par I'analyse de macro-charbons
et d’autres biomarqueurs de feu contenus dans les sédiments (Dietze et al., 2019). Aux Etats-Unis,
Grimley et al. (2017) sont parvenus a identifier les sédiments hérités post-coloniaux en étudiant la
proportion de cendres volantes (« fly ash » émises par les industries depuis les années 1860) dans les

sédiments.

1.2.3.3. Problémes environnementaux associés aux sédiments hérités

La création de sédiments hérités releve d’'un déséquilibre sédimentaire et géomorphologique et va
donc inévitablement altérer le fonctionnement des cours d’eau. Lorsqu’ils résultent d’un déficit de
sédimentation, les conséquences géomorphologiques incluent couramment une incision du lit dont
la granulométrie devient plus grossiére (Salant et al., 2006), une modification de la géométrie du
chenal (Gendaszek et al., 2012) et I'érosion des berges et de la plaine d’inondation (James et al.,
2009). L’ensemble des possibles ajustements morphologiques d’un cours d’eau suite a un apport de
sédiment réduit est synthétisé sur la Fig. 1.14.a. Un cours d’eau en érosion présente une stabilité et
une diversité d’habitats moindres, ce qui peut nuire a la biodiversité (Steeter et Pitlick, 1998 ; Rhoads
et al., 2003). L’incision du chenal peut également mener a une perte de connectivité avec la plaine
d’inondation et une baisse de la richesse des habitats riverains (Hohensinner et al., 2004 ; Opperman

et al. 2010).
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Figure 1.14 : Schéma des différents niveaux de réponse des chenaux et plaines d’inondation a (A) une diminution de I'apport
sédimentaire, (B) une augmentation de I'apport sédimentaire. Source : Wohl, 2015.

Lorsque les sédiments hérités résultent d’'un apport sédimentaire accru, on observera plutét une
diminution de la taille des sédiments de fond (Salant et al., 2006), le rétrécissement de la largeur du
chenal, la végétalisation des marges (Grams et Schmidt, 2002), le rehaussement du chenal et
I"accumulation de sédiments dans les plaines d’inondation (Knox, 2006 ; Walter et Merritts, 2008), ce
qui peut conduire a des débordements plus importants et donc un risque accru en cas d’inondation.
Les conséquences morphologiques d’un apport augmenté de sédiments sont synthétisées en Fig.
1.14.b. Des effets similaires que dans le cas d’'un déficit de sédiments, en termes de stabilité et de
diversité des habitats, peuvent étre observés. Notons que I'excés de sédiments peut également
altérer la température, la turbidité et la teneur en nutriments du cours d’eau, ce qui constitue
potentiellement un stress supplémentaire sur le biote. Finalement, la contamination des sédiments

va altérer la qualité de I'’eau et poser un risque sanitaire et écologique.
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Bank-full + Flow Legacy Sediment

Figure 1.15 : a. un modéle de cours d’eau entouré de sédiments hérités (cas des Etats-Unis) ; la déconnexion entre la plaine
d’inondation et le lit est évidente du fait de la hauteur des berges. b. un modeéle cours d’eau non affecté par les « legacy
sediments », ou restauré suite a I'extraction de ces sédiments ; la plaine d’inondation est connectée au lit ce qui lui permet
de remplir ses fonctionnalités écologiques et hydrodynamiques. Crédit: Department of Environmental Protection of
Pennsylvania.

On remarquera que le cas des sédiments hérités aux Etats-Unis correspond a une premiére phase de
sédimentation accrue suivie d’une phase de sédimentation réduite. Les cours d’eau impactés
présentent donc une combinaison d’effets déléteres issus des deux processus: le lit est incisé, la
plaine d’inondation réhaussée par I'accumulation de sédiments et la déconnexion entre les deux
compartiments est donc particulierement sévere (Fig. 1.15), ce qui nuit a leurs fonctionnalités
écologiques mais également aux dynamiques de nutriments et de sédiments du cours d’eau (Beck et

al., 2019).

Figure 1.16 : Le cours d’eau de Bedford Spring (Pennsylvanie, Etats-Unis) a) avant et b) aprés restauration. Le retrait des
sédiments hérités a permis de reconnecter le cours d’eau et sa plaine d’inondation. Crédit : Mark Gutshall.

Par ailleurs, les sédiments hérités observés aux Etats-Unis présentent souvent des teneurs en
nutriments ou contaminants importantes, représentatives des activités agricoles ou industrielles de

la période a laquelle ils se sont déposés : phosphore et azote liés a I'agriculture, métaux liés aux
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activités miniéres, polluants organiques liés aux rejets industriels, etc. (Coxon et al., 2016 ; Pavlowsky
et al., 2017). L’érosion progressive de ces sédiments peut donc entrainer la libération de ces
substances. Pour ces raisons, le retrait des « legacy sediments » dans une optique de restauration
des cours d’eau a parfois été tenté aux Etats-Unis, moyennant des travaux conséquents: la
restauration du domaine de Bedford Spring (Pennsylvanie), par exemple, a impliqué le retrait de
50 000 m3 de sédiments (Fig. 1.16). On ne dispose pas actuellement d’assez de recul pour juger de la

durabilité de telles opérations.
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1.3. Problématiques et enjeux de la these

1.3.1. Problématiques

Ce travail de these tend a enrichir les connaissances relatives a l'influence de deux types de
perturbations humaines omniprésentes sur la majorité des grands fleuves —I'aménagement du lit
mineur et majeur et la contamination par des substances anthropiques— a travers le concept de

sédiments hérités. Plus précisément, il vise a répondre aux questions suivantes :

Peut-on identifier 'impact des aménagements fluviaux dans les dépots sédimentaires d’une riviere
aménagée ?

Les différents impacts des aménagements sur les corridors fluviaux ont été présentés, mais une large
majorité des études a ce sujet aborde uniquement les effets en termes d’ajustement
géomorphologique, d’hydrologie ou d’hydraulique du cours d’eau et de ses marges. De la méme
facon, parmi les nombreuses activités humaines enregistrées dans des archives sédimentaires
détaillées précédemment, tres peu relevent de modifications anthropiques volontaires de la

morphologie du cours d’eau. |l apparait donc nécessaire d’investiguer en termes sédimentologiques

les potentiels impacts des aménagement fluviaux sur les cours d’eau modifiés.

Peut-on proposer une méthodologie robuste pour linterprétation d’archives sédimentaires

prélevées dans le contexte complexe d’un fleuve aménagé ?

L'interprétation d’une archive sédimentaire prélevée en milieu fluvial est intrinsequement difficile
car elle nécessite de prendre en compte la variabilité naturelle des processus hydrodynamiques du
cours d’eau et leur influence sur les mécanismes sédimentaires, ainsi que la diversité longitudinale et
latérale des milieux de dép6ts des sédiments. Or, 'aménagement d’une riviere est susceptible de
modifier les processus évoqués ainsi que la nature et le fonctionnement des environnements de
dépot (e.g. déconnection de bras secondaires, création de réservoirs). Il est donc essentiel
d’identifier les potentiels effets de I'aménagement d’un fleuve sur la capacité d’archivage de ses
sédiments, via par exemple l'investigation des tendances de contamination enregistrées, et plus
généralement de proposer une méthodologie robuste pour la caractérisation d’archives

sédimentaires en milieu fluvial.
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Comment adapter le concept de sédiments hérités afin d’inclure les sédiments impactés par

I’'aménagement des fleuves ?

L'intérét du concept de sédiments hérités pour caractériser et quantifier les impacts humains sur les
hydrosystemes fluviaux est indéniable, mais son usage encore limité s’explique possiblement par les
définitions encore trop restrictives du terme. Ce travail a donc pour ambition de démontrer la
pertinence de la notion de sédiments hérités lorsque qu’appliquée au cas de sédiments impactés par
des aménagements fluviaux, et de proposer en conséquence une définition élargie permettant de
prendre en compte ce cas de figure. Plus globalement, il s’agira de confronter ce concept au contexte

de I’Anthropocene et a la diversité et I'ubiquité des impacts anthropiques associés a cette époque.

1.3.2. Enjeux opérationnels et contexte scientifique de la thése

Dans la continuité des problématiques scientifique, plusieurs enjeux opérationnels relatifs a la

gestion des fleuves aménagés peuvent étre reliés a ce travail :

- Risque inondation : |'existence de sédiments hérités liés a des infrastructures dans les
marges du fleuve poserait la question de leur impact sur la dynamique temporelle et spatiale
des débits de débordements en temps de crue ;

- Impact sur les habitats: de la méme facon, le dépot de sédiments hérités modifie
inévitablement la morphologie riveraine et est donc susceptible d’impacter les habitats qui
s’y sont développés ;

- Gestion des stocks de sédiments: les sédiments hérités traduisent un déséquilibre
sédimentaire et leur accumulation sur les marges peut mener aux problemes évoqués dans
les deux points précédents : dans une optique de restauration, des opérations de retrait des
dépots d’origine anthropique peuvent alors étre envisagées pour « revitaliser les marges ».

- Gestion des sédiments contaminés : dans la continuité du point précédent, et considérant le
fait que les sédiments hérités sont souvent caractérisés par un niveau de contamination non-
trivial puisqu’ils se sont —par définition— déposés dans un contexte de fortes pressions
anthropiques, la gestion de stocks de sédiments hérités est fortement susceptible de

soulever la problématique de la gestion des sédiments contaminés.

Ces enjeux s’inscrivent de surcroit dans le cadre réglementaire de la Directive Cadre sur I'Eau
(2000/60/CE), principalement a travers deux de ses objectifs: la restauration de la qualité

hydromorphologique et I'atteinte du bon état écologique et chimique des cours d’eaux.
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Cela justifie le fait que cette thése fasse partie des travaux de I’Observatoire des Sédiments du Rhone
(OSR), un programme de recherche multidisciplinaire créé en 2009 et financé dans le cadre du Plan
Rhone, avec le soutien du Fond Européen pour le Développement Régional, I’Agence de I'Eau Rhone-
Méditerranée-Corse, la Compagnie Nationale du Rhone, Electricité de France et les conseils
régionaux d’Auvergne Rhone-Alpes, Provence Alpes Cote d’Azur et Occitanie. A ce titre, ce travail de
these s’inscrit dans la continuité de nombreuses études antérieures au sujet des sédiments du Rhone
et a pu bénéficier de nombreuses données et informations précédemment générées dans le cadre du
programme, ainsi que de financements pour le recueil et I'analyse de nouvelles données. Cette thése
est également intégrée au projet de recherche ArchéoRhoOne visant a caractériser |'évolution de
I'anthropisation des eaux du Rhéne au cours des dernieres décennies et financé par I'Agence de I'Eau
Rhone-Méditerranée-Corse ; a ce titre, elle a bénéficié de données collectées et analysées dans le

cadre du programme.
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2.1. Sites d’études

2.1.1. Le Rhéne

2.1.1.1. Géographie et conditions hydro-climatiques

Le Rhéne prend sa source dans les Alpes Suisses, dans la région de Valais. Il s’écoule sur environ 300
km en Suisse avant de se jeter dans le Lac Léman, puis parcourt 512 km en France jusqu’a son
exutoire en Mer Méditerranée (Fig. 2.1). Avec un débit interannuel moyen de 1690 m? s mesuré a
Beaucaire (derniére station hydrologique avant I'embouchure), il est le premier fleuve frangais en
termes de débit et le deuxieme fleuve méditerranéen en termes d’apport d’eau douce a la mer,
derriere le Nil. Son bassin versant recouvre 98 500 km? —dont 90 500 en France— et est
majoritairement montagneux : 50% du bassin est situé a une altitude supérieure a 500 m. D’un point
de vue géologique, le bassin est principalement composé de roches carbonatées du Jurassique et du
Crétacé (massif subalpin) et de roches cristallines (massif cristallin externe) parfois recouvertes de
dépbts tertiaires et/ou quaternaires (Olivier et al., 2009 ; Dendievel et al., 2020a). Ses principaux
affluents en rive droite sont I'Ain —originaire du massif du Jura— et la Sabne, qui traverse les Vosges
et les plaines de la Bresse et de la Dombes avant de rejoindre le Rhéne au niveau de Lyon. En rive
gauche, les affluents majeurs du Rhéne sont I'lsere et la Durance, tous les deux d’origine Alpine. Le
bassin du Rhone comprend plusieurs zones climatiques distinctes. La zone montagneuse au Nord
(Alpes Suisses et Frangaises) recoit la majorité des précipitations, dont environ 50% sous forme de
neige du fait de I'altitude. Le régime d’écoulement dans le Haut-Rhéne (en amont de Lyon) résulte de
cette caractéristique : les débits sont faibles en hiver et importants vers la fin du printemps et en été
du fait de la fonte des neiges. La partie Est du bassin est caractérisée par un climat plus continental
avec des températures hivernales particulierement froides et des tempétes estivales fréquentes. La
portion Sud du bassin a un climat Méditerranéen, avec des étés tres secs et des précipitations au
printemps et en automne. Les pluies automnales dans les Cévennes, au Sud-Est du bassin, peuvent
étre particulierement intenses (jusqu’a plus de 600 mm en quelques jours) : la majeure partie du
débit en provenance des affluents du Sud (Durance principalement, Gard) transite sous forme de
crues soudaines en septembre et octobre. En lien avec ces différentes conditions et zones
climatiques, quatre types de crues peuvent étre distinguées sur le Rhone (Olivier et al., 2009 ;

Zebracki et al., 2015) :

1) les crues océaniques, souvent hivernales, résultent de pluies océaniques sur le Haut-Rhone et ses
affluents et sont relativement communes (40-60% des crues) ;
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2) les crues méditerranéennes résultent principalement des précipitations cévenoles sur les affluents

du Bas-Rhone (Ardeche, Gard, Ceze) ;

3) les crues méditerranéennes étendues (~10% d’occurrence) ont lieu lorsque les précipitations
d’origine méditerranéennes atteignent les affluents amont (Dréme, Isére). La crue d’ordre centennal

de décembre 2003 (11 500 m? s'* & Beaucaire) appartient a cette catégorie ;

4) les crues généralisées résultent de précipitations méditerranéennes et océaniques concomitantes
(15-25% des crues). Deux des plus importantes crues du Rhdéne répertoriées, en Octobre 1840 et mai

1856 (13 000 m3 st et 12 500 m3 s* & Beaucaire respectivement) sont des crues généralisées.

Le Rhone est le fleuve frangais le plus actif en termes de transport sédimentaire, avec une charge
sédimentaire annuelle moyenne sur le long-terme (~50 derniéres années) estimée a 6,6.10° tonnes
(Poulier et al., 2019) et une vitesse de transport d’environ 2 km an. La charge sédimentaire est
cependant extrémement variable annuellement, fluctuant entre 1,2.10° tonnes (en 1973) et 19,7.10°
tonnes (en 1994, avec 50 jours de crue) (Olivier et al.,, 2009). L'Arve, I'Ain, I'lsere et la Durance
fournissent au Rhone 75% de I'apport sédimentaire de I'ensemble de ses affluents (800 000 a 900

000 m3an).
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Figure 2.1 : Bassin versant du Rhéne et localisation des trois sites d’études.
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2.1.1.2. Un fleuve fortement aménagé

Le Rhdone constitue un exemple pertinent pour I'étude de I'impact des activités humaines sur un
corridor fluvial. En effet, les premieres traces d’activités humaines dans son bassin versant
remontent a 7500 ans cal. BP, et le fleuve subit depuis des pressions anthropiques croissantes
(Berger et al., 2019). Il représente un axe socio-économique et culturel d'importance depuis plus de
2000 ans, comme le prouvent les nombreuses cités fondées le long du fleuve a I'’époque romaine
(Geneve, Lyon, Valence, Vienne, Avignon, Arles, etc.). Aujourd’hui, la partie francaise du bassin du
Rhone compte environ 15,5 millions d’habitants, avec une densité de population moyenne de 130
habitants km™2, supérieure a la moyenne francaise. Le fleuve traverse plusieurs agglomérations
densément peuplées tel que le Grand Geneve (~1 million d’habitants), la métropole de Lyon (~1,4
millions d’habitants) ou I'agglomération d’Avignon (~200 000 habitants). Les rives du Rhone
accueillent également des aires industrielles majeures dont la Vallée de la Chimie, une zone d’une
dizaine de kilometres de long directement a lI'aval de Lyon ou se regroupent de nombreuses
industries chimiques, pétrochimiques et pharmaceutiques (e.g. Solvay, Air Liquide, Total, Arkema).
Par ailleurs, quatre centrales nucléaires (Le Bugey, Saint-Alban, Cruas et Tricastin, responsables d’un
quart de la production nucléaire au niveau national) sont installées le long du corridor fluvial, de
méme que le site nucléaire de Marcoule, une ancienne usine de traitement de combustibles usés
reconvertie en centre d’étude et de stockage des déchets radioactifs. Le fleuve lui-méme a été
modifié pour accommoder les activités anthropiques : deux grandes phases d’aménagement ont été
mises en place au cours des 150 dernieres années sur la section francaise du Rhone (Fig. 2.2). A partir
des années 1840, un systeme de digues basses, de seuils et d’épis a été progressivement mis en place
au sein du lit mineur en aval de Lyon. L'objectif de ces aménagements était la concentration des eaux
dans le lit mineur et le maintien d’un tirant d’eau suffisant pour permettre la navigation sur le fleuve,
y compris en période d’étiage. Plusieurs ingénieurs ont apporté leurs contributions successives a ces
travaux, mais le nom le plus couramment retenu est celui de I'ingénieur général Girardon qui a
finalisé les aménagements pour la navigation du Rhone a partir de 1884, notamment en élaborant un
systeme de digues basses reliées aux rives par des tenons afin de fixer les berges, constituant ainsi

les formes « carrées » (Fig. 2. 3) connues sous le nom de « casiers Girardon » (Parrot et al., 2015).
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Figure 2.2 : Changement du profil transversal du Rhéne a la suite des différents travaux de rectification de son cours depuis
1850. A/ 1870 : profil avant les endiguements Girardon ; B/ 1970 : profil un siécle aprés les premiers endiguements Girardon
; C/ profil aprés 'aménagement CNR. Source : Fruget et Dessaix, 2003, Persat et al., 1995.

Figure 2.3 : Infrastructures Girardon a Irigny en 1957 ; a) Vue aérienne, b) Vue latérale. Source : IGN, Syndicat Mixte du

Rhéne, des les et des Lones.
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Entre 1948 et 1986, un ensemble de travaux pour I'aménagement hydroélectrique du fleuve a été
mené par la Compagnie Nationale du Rhéne (CNR), une société d’intérét général créée en 1933 et
concessionnaire du Rhéne depuis cette date. Dix-neuf ensembles d’aménagements hydroélectriques
(barrage et usine hydroélectrique) ont été construits sur la section frangaise du Rhéne —soit un tous
les 30 km en moyenne (Fig. 2.1) — dont seize selon une configuration dite de « Rhéne court-
circuité » (RCC), dans laquelle un canal de dérivation est creusé pour accueillir 'usine hydroélectrique
(Fig. 2.4). Parmi ces sites, quatorze canaux de dérivation ont également été équipés d’écluses afin de

faciliter la navigation.

Figure 2.4 : Photographies aériennes de la zone du Rhéne court-circuité de Péage-de-Roussillon a) en 1953, avant

I’'aménagement par la CNR ; b) en 2006, apreés la mise en dérivation. Source : IGN.

2.1.2. Sites d’études

Les Rhone court-circuités (RCC) a l'aval de Lyon comportent deux types aménagements, liés

respectivement aux infrastructures de correction du tracé mise en place a la fin du 19%™ siécle sur la
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section court-circuitée (souvent dénommée « Vieux Rhéne » en opposition au canal plus récemment

creusé) et aux aménagements hydroélectriques du milieu du 20%™¢ siécle (Fig. 2.5).

Figure 2.5 : Un « Rhéone court-circuité », aménagement type de la Compagnie Nationale du Rhéne pour la production

d’hydroélectricité (source : CNR).

Les RCC concentrent donc deux types d’infrastructures a une échelle mésoscopique, adaptée a une

étude sédimentologique et géomorphologique approfondie, et constituent également une unité

représentative du corridor fluvial puisque leur configuration se répéte tout au long du Rhone aval.

Pour ces raisons, trois RCC ont été choisis comme sites d’étude dans le cadre de ce travail. Les trois

sites (tableau 2.1), présentés ci-aprés d’amont en aval, font également parties des zones d’étude du

programme de recherche interdisciplinaire de I’'Observatoire des Sédiments de Rhone (OSR) dans le

cadre duquel s’inscrit cette these.

Tableau 2.1 : Caractéristiques des Rhéne court-circuités utilisés comme site d’étude (source : Compagnie Nationale du

Rhéne).
Rhone court- Barrage Début Mise en Débit max dérivé | Hauteur Longueur Longueur
circuité travaux service chute retenue dérivation
(m3s?) (m) (km) (km)
Pierre-Bénite Pierre-Bénite 1962 1966 1400 9 4,5 11,2
Péage-de- Saint-Pierre- 1974 1978 1600 12,2 15,7 11,3
Roussillon de-Boeuf
Donzeére- Donzére 1947 1952 1970 22,5 4 28
Mondragon
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2.1.2.1. Site d’étude 1 : le Rhéne court-circuité de Pierre-Bénite (PBN)

Le RCC de Pierre-Bénite est situé directement a 'aval de la ville de Lyon, environ 3 km au sud de la
confluence entre la Sadne et le Rhone (Fig. 2.1, 2.6) et s’étend sur un linéaire d’une dizaine de
kilometres dans une vallée étroite (500 a 2000 m de largeur) limitée par des versants rocheux. La rive
droite du RCC est relativement peu industrialisée mais néanmoins trés anthropisée, composée
principalement de communes péri-urbaines appartenant —pour la plupart— a la métropole de Lyon.
On peut néanmoins noter la présence d’une usine de pétrochimie (Arkema, production de produits
dérivés du fluor) et de I'une des principales stations d’épuration des eaux de la métropole (a Pierre-
Bénite, assurant le traitement des eaux pluviales et usées de trente-trois communes du nord-ouest
lyonnais), toutes deux situées directement en amont du RCC. La rive gauche du site d’étude est
majoritairement occupée par la Vallée de la Chimie, une zone industrielle majeure comprenant de
nombreux sites classés Seveso (i.e. présentant un risque technologique important) dont la raffinerie
Total de Feyzin et des usines Solvay (production de diphénols et dérivés), Air Liquide, Elkem Silicones,
etc. Une autoroute majeure (I’A7), une ligne de train en partie dédiée au transport de matériaux et
produits industriels et une autre station d’épuration majeure de la métropole de Lyon (Saint-Fons)
sont également présentes en rive gauche. Entre ces nombreuses activités industrielles et la proximité
directe avec la métropole de Lyon, le RCC de Pierre-Bénite est donc soumis a de fortes pressions

anthropiques susceptibles de générer des contaminations significatives du fleuve.

Les digues longitudinales du Vieux-Rhone de Pierre-Bénite ont été majoritairement construites entre
les années 1840 et 1882 (Poinsart et Salvador, 1993 ; Rapple, 2018). Les tenons, épis et digues
latérales ont été rajoutés post-1884 suite aux optimisations implémentées par Girardon. A la suite de
ces aménagements, le chenal principal s’est incisé d’environ 2,6 m (Parrot, 2015), sa largeur
moyenne a diminué de ~40% (Tena et al., 2020) et plusieurs bras secondaires ont été déconnectés
(Fig. 2.7). Le barrage de Pierre-Bénite situé a 'amont du RCC a été construit a partir de 1962 et mis
en service en 1966 par la CNR, de méme que le canal de dérivation et I'usine hydroélectrique de
Pierre-Bénite-Saint-Fons. Un débit réservé de 10 m3 s entre septembre et mars et 20 m® s entre
avril et ao(Qt était initialement maintenu dans le Vieux Rhone. Ces aménagements ont provoqué la
diminution de la largeur du chenal d’environ 20% supplémentaires par rapport a la largeur initiale
pré-infrastructures de navigation (Tenal et al., 2020) ainsi qu’une incision supplémentaire de 2 m en
moyenne sur le RCC (Parrot, 2015). Entre 1987 et 1998, la CNR a également entrepris I'extraction de

31.10% m® an’! de matériaux grossiers (graviers principalement) et la remobilisation de 30.10® m? an!
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de matériaux fins, principalement afin d’entretenir les ouvrages, maintenir un chenal navigable et

optimiser la gestion des crues (Parrot, 2015).
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Figure 2.6 : Le Rhéne court-circuité de Pierre-Bénite.
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Figure 2.7 : Evolution du site de Pierre-Bénite entre 1860 et 1993 (source : adapté de Tena et al., 2017 et Vauclin et al.,
2020a).

Des opérations de restauration ont été entreprises sur le RCC de Pierre-Bénite a partir de 1999 sur
trois I6nes (nom donné aux bras secondaires du Rhone) : Ciselande, reconnectée en amont et aval
avec le lit mineur, Jaricot, reconnectée a 'aval et élargie, et la Table Ronde, curée et reconnectée par

I'aval (Gaydou, 2013 ; Parrot, 2015). Le débit réservé dans le Vieux Rhone a également été augmenté

de 10-20 m3s1a 100 m? s 3 partir de 2000.

2.1.2.2. Site d’étude 2 : le Rhéne court-circuité de Péage-de-Roussillon (PDR)

Le RCC de Péage-de-Roussillon est situé environ 50 km en aval de Lyon, dans I'lsere, et s’étend sur un
linéaire d’environ 12 km. Bien qu’éloignée de toute agglomération majeure, la zone est caractérisée
par un habitat relativement dense du fait de I’enchainement de nombreuses petites villes,
particulierement a I'est ou le relief est faible. La rive gauche est caractérisée par la présence de
I'autoroute A7 et d’une voie ferrée, ainsi que par des zones d’activités (petites industries, logistique)
dynamisées par ces axes de transport majeurs (Fig. 2.8). On y trouve notamment un centre de tri des

déchets dangereux ménagers ou diffus (piles, aérosols, solvants, peintures, produits chimiques de
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laboratoires, etc.). Par ailleurs, la centrale nucléaire de production d’électricité (CNPE) de Saint-Alban
est située environ 1 km en amont du RCC, toujours en rive gauche. En rive droite, la vallée est
rapidement limitée par les pieds du Mont Pilat; ces coteaux sont notamment le support

d’exploitations viticoles.

LEGENDE :
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Figure 2.8 : Le Rhéne court-circuité de Péage-de-Roussillon.
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Les premiers aménagements du Rhéne dans ce secteur ont été mis en place entre 1840 et 1880 : il
s’agissait principalement de digues longitudinales insubmersibles construites afin de concentrer les
eaux dans un chenal unique d’une largeur inférieure a 400 m (Michelot, 1983). Les aménagements
Girardon (digues submersibles, tenons et épis plongeants) se sont ensuite superposés aux premiers
ouvrages apres 1884. Suite a cette premiere phase d’aménagement, la largeur de la bande active a
diminué de ~40% (Tena et al., 2020) et la surface moyenne en eau de ~46% (Gaydou, 2013). Le
piégeage des sédiments dans les marges alluviales a également été favorisé, résultant en une
augmentation de 360% de la superficie des bancs de galets et provoquant un atterrissement
important (augmentation de 107% de la surface de forét alluviale) (Gaydou, 2013), comme illustré

sur la Fig. 2.9.

Le barrage de Saint-Pierre-de-Bceuf a I'amont du RCC a été construit entre 1973 et 1977, et mis en
service en 1978, de méme que l'usine hydroélectrique de Sablons, qui est située dans la partie aval
du canal de dérivation, environ 1,5 km avant la confluence avec le vieux Rhone (Fig. 2.8). Un débit
réservé de 10 m3 s en hiver et 50 m? s en été était initialement maintenu dans le Vieux Rhéne de
Péage-de-Roussillon, le reste du flux étant dérivé dans le canal. Cette forte diminution du débit dans
le Vieux Rhone a provoqué le rétrecissement de la largeur de sa bande active et de sa surface en eau
d’environ 20% supplémentaires (Tena et al., 2020), avec I'apparition de nombreux bancs de galet
(Gaydou, 2013). Le seuil de Peyraud, construit en 1978 sur le Vieux Rhone, environ 2 km en amont de
la confluence avec le canal, a également eu des conséquences morphologiques significatives,
provoquant un exhaussement de la ligne d’eau en amont et l'apparition de bancs de galets
rapidement terrestrialisés et colonisés par la forét alluviale en aval (Fig. 2.9). Entre 1987 et 1998,
26.10° m3 an de graviers ont été extraits et 61.10° m® an de matériaux fins ont été remobilisés par
la CNR, principalement afin d’entretenir les ouvrages, maintenir la navigabilité du chenal et optimiser

la gestion des crues (Parrot, 2015).

Depuis 1986, une large zone du RCC de Péage-de-Roussillon fait partie de la réserve naturelle de I'lle
de la Platiere, qui couvre 484 hectares du barrage de Saint-Pierre-de-Boeuf jusqu’a Serrieres (Fig.
2.8). Par ailleurs, neuf I6nes ont été restaurées sur le RCC de Péage-de-Roussillon entre 2004 et 2018
dans le cadre du Plan Rhéne : Noyer Nord et Sud, Platiere, llon (partie amont), Sainte, Boussarde,
Bugnon, Prieuré ainsi que I'ancien lit du Dolon (GRAIE, 2016). En 2014, le débit réservé dans le Vieux
Rhéne a également été augmenté de 10-50 m3 s 3 50-125 m? s? selon la saison, afin d’augmenter
les hauteurs d’eau, largeurs mouillées et vitesses de courant et favoriser une diversification des

especes dans le milieu.
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Figure 2.9 : Evolution du site de Péage-de-Roussillon entre 1860 et 1986 (source : adapté de Tena et al., 2017 et Vauclin et

al., 2020a).
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2.1.2.3. Site d’étude 3 : le Rhéne court-circuité de Donzére-Mondragon (DZM)

Le RCC de Donzere-Mondragon est situé ~160km a I'aval de Lyon, 40 km au Nord d’Avignon et
environ une centaine de kilometre avant I'estuaire du Rhone (Fig. 2.1), a cheval sur les départements
de I'Ardéche, la Drome et du Vaucluse. Long de 25 km et d’une largeur (distance entre le canal et le
Vieux Rhone) allant jusqu’a 7 km, il s’agit du RCC le plus étendu. Il s’agit également du site le moins
urbanisé parmi les trois étudiés, étant situé sur une large plaine historiquement agricole et
régulierement inondée, comme en témoignent les nombreuses digues de protection autour du
Vieux-Rhone (Fig. 2.10). La rive droite est particulierement préservée, bordée en grande partie par le
Parc Naturel Régional des Monts d’Ardéche. La riviere Ardéche rejoint d’ailleurs le Vieux Rhéne dans
la partie aval du RCC au niveau de Pont Saint-Esprit (Fig. 2.10). La rive gauche est plus anthropisée :
I"autoroute A7 longe le canal de dérivation, et la centrale nucléaire du Tricastin est installée sur le

canal, quelques kilométres en amont de I'usine hydroélectrique André Blondel (Fig. 2.10).

De nombreuses digues insubmersibles ont été construites dans la zone d’étude avant 1860, dans le
but de limiter I'inondation des plaines cultivées et de gagner petit a petit de la surface sur le
fleuve (Gaydou, 2013). La bande active du Rhone était donc déja significativement contrainte avant
la mise en place des infrastructures Girardon entre 1860 et 1910, qui a achevé de corseter le Rhone
sur environ 90% de la longueur du RCC (32,5 km). En conséquence, la surface en eau a diminué
d’environ 20% (Gaydou, 2013 ; Tena et al., 2020), plusieurs lI6nes ont été asséchées (Fig. 2.11) et une
incision moyenne du lit de 1,1 m a été observée (Parrot, 2015). Le secteur de Donzere-Mondragon a
été le premier secteur de type « dérivation » aménagé pour la production d’hydroélectricité sur le
Rhone, entre 1948 et 1952. Il comprend le barrage de Donzére en amont du RCC, le canal de
dérivation et l'usine-barrage André Blondel située une dizaine de kilometres en amont de la
restitution au Rhéne historique. Un débit réservé de 60 m3 s 3 toute période de I'année était
initialement maintenu dans le Vieux Rhone. Cette deuxiéme phase d’aménagement a provoqué la
diminution de la largeur du chenal d’environ 20% supplémentaires (Tenal et al., 2020) ainsi qu’une

incision supplémentaire de 0,5 m en moyenne sur le RCC (Parrot, 2015).
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Figure 2.10 : Le Rhéne court-circuité de Donzére-Mondragon.

LEGENDE
B : Bande active

== =: : Digues submersibles
= : Digues insubmersibles

: I(gfras(}ructures
irardon

iH: Commune

: Parc Naturel Régional

MONDRAGONE

s

CHAPITRE 2

78



du

CHAPITRE 2
Id_Sne 1 ~ y

~ K
Passerou :
Lénede / 3

laGrange &

Ferréol | ane g

Infrastructures
Girardon

b Aménagement
B/ CNR
~1880-1910
de

1948-1952

erwap 2P EVED

Toneniap 2P 1eueo)

Léne du
jt~ Banc
Rouge

la Julie

Barrage-usine
André Blondel
A Lone de i
Léne de la Désirade ; la Désirade
la Désirade
Léne du i
Sanglas

Lane'du
Petit 4
Malatras

Lone de
Lamiat

LEGENDE : .
B : Bande active I : Forét alluviale récente ... : Digues submersibles
: Dépét de sables/graviers Il : Remplissage de casiers

= Infrastructures Girardon
— : Digues insubmersibles
Girardon

Figure 2.11 : Evolution du site de Donzére-Mondragon entre 1860 et 1976 (source : adapté de Tena et al., 2017 et Vauclin et
al., 2020a).

Le secteur de Donzere-Mondragon a également été le lieu d’extractions de graviers par la CNR entre
1984 et 1998 : 162.10° m® an! de graviers ont été exportés en moyenne, ce qui représente un

volume total de 2,2.10° m3sur la période totale (Parrot, 2015). Additionnellement, ~70.10° m3 an* de
matériaux fins ont été extraits entre 1987 et 1998.

Des opérations de restauration ont été entreprises sur le RCC de Donzére-Mondragon a partir de
2001 et sont toujours en cours. La réhabilitation concerne sept I6nes (Dion, Malatras, Surelle, Grange

Ecrasée, Dames, Banc Rouge, Désirade) ainsi que d’autres éléments des marges alluviales (ile Dion,

casiers de I’Aure) (GRAIE, 2016 ; Fig. 2.11). Le débit réservé dans le Vieux Rhone a également été
augmenté de 60 a 75 m3 s en 2014.
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2.2. Couplage entre méthodes géophysiques et carottages

2.2.1. Enjeux et démarche

La section 1.3 de ce manuscrit a souligné l'intérét des sédiments fluviaux comme archives des
processus naturels et anthropogéniques le long d’un corridor fluvial. Une telle archive est collectée la
plupart du temps sous forme de carotte sédimentaire, dont la caractérisation permet de retracer
I’évolution de divers parametres (e.g. granulométrie, teneur en matiere organique, concentrations
en divers contaminants) et des processus ou perturbations associés au cours du temps. Une carotte
sédimentaire constitue donc un échantillon (relativement) continu d’un point de vue temporel, mais
ponctuel d’'un point de vue spatial. Or, un corridor fluvial est un milieu spatialement divers, tant
longitudinalement (d’amont en aval) de par la géographie, les conditions météorologiques et
hydrauliques variables, que latéralement, en fonction des dynamiques hydro-sédimentaires qui
conduisent a une diversité d’environnements de dépot aux fonctionnements spécifiques. Si la
variabilité longitudinale ne peut étre prise en compte qu’en multipliant les carottes sédimentaires le
long du corridor, la variabilité latérale des dépots sédimentaires fluviaux peut étre efficacement
appréhendée par la combinaison de carottages sédimentaires et de sondages géophysiques. En effet,
les méthodes géophysiques présentent I'avantage de fournir des images du sous-sol et de ses
structures sédimentaires de fagon rapide et non-invasive. Il est ainsi possible d’investiguer
efficacement des surfaces importantes, voire méme de reconstruire des volumes correspondant a
différents types de dépots. L'intérét et la mise en place du couplage de sondages géophysiques et de
carottages sédimentaires, une méthodologie encore relativement peu utilisée, sont décrits dans

I"article suivant.
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2.2.2. Article 1 : « De I'intérét de coupler méthodes géophysiques et carottages
sédimentaires pour |'étude des sédiments fluviaux »

Sophia VAUCLIN?, Brice MOURIER?, Thierry WINIARSKI*

1 Université de Lyon, CNRS - UMR 5023 Laboratoire d'Ecologie des Hydrosystémes Naturels et Anthropisés -
ENTPE, 3 rue Maurice Audin, 69518 Vaulx-en-Velin, France

Article publié en 2019 dans Techniques, Sciences et Méthodes (TSM 11, pp. 33-49)

(DOl : https://doi.org/10.36904/tsm/201911033)

Résumé

Cet article vise a démontrer I'intérét scientifique et opérationnel de coupler de fagon systématique
carottages et méthodes géophysiques pour I'étude et la gestion de sédiments fluviaux. Deux
techniques géophysiques sont présentées car particulierement adaptées au contexte fluvial : le radar
géologique ou GPR (Ground Penetrating Radar) est fondé sur I'émission d’ondes électromagnétiques
et permet d’obtenir une image des structures sédimentaires superficielles a terre ou en eau peu
profonde, tandis que le sondeur de sédiment (ou Sub Bottom Profiler) est une méthode acoustique
qui s’utilise en contexte aquatique uniquement, généralement dans des profondeurs d’eau plus
importantes que le GPR. La mise en ceuvre des méthodes géophysiques demande peu d’efforts
logistiques et donne des informations sur la géométrie du sous-sol avec une trés bonne résolution
mais ne permet pas une caractérisation des sédiments. Les carottes sédimentaires —prélevées a terre
ou en eau- peuvent étre échantillonnées et analysées, ce qui permet une caractérisation des
sédiments (granulométrie, chimie, teneur en matiére organique, datation, etc.) ponctuelle dans
I’espace. Les deux approches sont donc complémentaires et leur couplage permet d’étendre la
caractérisation des carottes a I'ensemble des structures identifiées par les sondages géophysiques.
Pour illustrer ce propos, la démarche est appliquée a un ouvrage hydraulique, ol une combinaison
de 5 profils GPR et 3 carottes sédimentaires suffit pour identifier et représenter en 3 dimensions
I'ensemble des structures sédimentaires, déterminer la chronologie de remplissage de
I'aménagement et calculer et localiser les volumes de sédiments plus ou moins pollués en

polychlorobiphényles indicateurs (PCBi).

Mots-clés : Carotte sédimentaire, géophysique, radar géologique, sédiments, sondeur de sédiments.
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Abstract

The aim of this paper is to prove that combining sediment cores and geophysical surveys is an
optimal methodology when studying or managing alluvial sediments. Two geophysical methods are
presented as they are especially relevant in a fluvial context: the Ground Penetrating Radar (GPR) is
based on the emission of electromagnetic waves and provides a picture of the underground
structures on land or under shallow water, while the Sub Bottom Profiler (SBP) is an acoustic method
that can only be used underwater, typically at depths more important than for the GPR. Using the
geophysical methods requires little effort in terms of logistics and provides information on the
underground geometry with a good resolution but lacks in sediment characterization. Sediment
cores —sampled either on the ground or underwater- can be analyzed at a high resolution and
therefore provide multiple characterizations of the studied sediments (grain-size, geochemistry,
organic matter content, sediment age, etc.); however, the information is only retrieved at a few
points. Both approaches are therefore complementary, and their combination allows to expand the
characterization of the sediment cores to the structures identified on the geophysical surveys. This
procedure is applied to a hydraulic infrastructure, where a combination of 5 GPR surveys and 3
sediment cores is enough to identify and draw in 3 dimensions all the sediment structures, to
determine the filling chronology of the infrastructure and to quantify and localize the volumes of

sediments associated with different indicator polychlorinated biphenyls concentrations.

Keywords: Geophysics, Ground Penetrating Radar, sediments, sediment core, Sub Bottom Profiler.

2.2.3. Acquisition des sondages géophysiques

Lors d’un précédent programme de I'Observatoire des Sédiments du Rhone (OSR4: 2015-2017),
environ 30 km de sondages géophysiques ont été acquis sur les trois sites d’étude combinés, dont la
majorité (27,6 km) au radar géophysique terrestre (GPR). Trente-quatre profils GPR d’une longueur
de 9,8 km combinés ont été enregistrés sur le site de PBN, quatorze profils d’'une longueur combinée
de 6,8 km sur le site de PDR et douze profils d’une longueur combinée de 10,8 km sur le site de DZM

(Fig. 2.12, tableau 2.2) (Winiarski et al., 2016 ; Winiarski et al., 2017a ; Winiarski et al., 2017b).
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Figure 2.12 : Localisation de I'ensemble des sondages géophysiques (Ground Penetrating radar, Water Ground Penetrating
radar et Sub-bottom Profiler) réalisés sur les trois zones d’étude. a) Pierre-Bénite (PBN) ; b) Péage-de-Roussillon (PDR); c)

Donzére-Mondragon (DZM)

Ces sondages ont été acquis avec un systéme GSSI SIR 3000 (Geophysical Survey System Inc., Salem,
USA), opéré a I'aide d’une antenne protégée a une fréquence de 200 MHz en mode monostatique. Le
traitement des données a été réalisé a I'aide du logiciel GSSI Radan 7 : normalisation de la distance,
décalage de temps statique (afin d’aligner I'arrivée de I'onde de sol directe a 0 ns), suppression du
fond (afin d’éliminer les ondes de sol directes a haute amplitude) et migration de Kirchhoff. La vitesse
de I'onde électromagnétique a été déterminée via deux procédures de « common midpoint » (CMP)
a I'aide de deux antennes, au niveau des profils GPR 10 et 12 du site de PDR. La vitesse obtenue est
de 0,11 m ns?! et est comparables a d’autres vitesses mesurées dans ces types de dépdts
sédimentaires a 'aide de la méthode CMP (Leclerc and Hickin, 1997 ; Neal, 2004 ; Mermillod-Blondin
et al., 2015). Simultanément a la mesure GPR, des sondages topographiques a I'aide d’une station
GPS Trimble ont été réalisés afin de localiser les profils géophysiques. Dans certains cas, les profils
GPR ont été corrigés topographiquement grace aux altitudes issues du modele numérique de terrain
(MNT) de la base de données « BDT Rhéne » ou du LiDAR (Light Detection and Ranging) de la
Compagnie Nationale du Rhdne, tous deux obtenus via le programme de I'Observatoire des

Sédiments du Rhone.
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Cing profils ont été réalisés au radar géophysique en milieu aquatique (WGPR) sur les l6nes de

Ciselande (PBN) et I'llon (PDR) (2 et 3 profils respectivement, cf. Fig. 2.12) en 2018-2019, dans le

cadre de cette thése et de 'OSR5 (2018-2020). Le méme systeme (GSSI SIR 3000) a été utilisé, opéré

avec une antenne 200 MHz et une antenne 400 MHz successivement. Les mémes traitements des

signaux ont été réalisés. La procédure CMP ne pouvant étre réalisé en milieu aquatique, une vitesse

d’onde de 0,076 m ns a été utilisée pour calibrer les sondages, d’aprés Lin et al. (2009).

Sept profils d’'une longueur combinée de ~2 km ont été réalisés au sub-bottom profiler (SBP) sur le

réservoir du barrage de Saint-Pierre-de-Boeuf (PDR) ou la hauteur d’eau ne permettait pas l'usage du

WGPR (Fig. 2.12). Cependant, les images obtenues se sont avérées peu informatives et les résultats

n’ont donc pas été exploités.

Tableau 2.2 : Longueur et types des sondages géophysiques acquis sur les trois zones d’étude.

Nom du profil Type de profil Longueur (km)
Pierre-Bénite (PBN)
GPR_PBN_1 Ground Penetrating Radar 0.074
GPR_PBN_2 Ground Penetrating Radar 0.136
GPR_PBN_3 Ground Penetrating Radar 1.783
GPR_PBN_4 Ground Penetrating Radar 0.194
GPR_PBN_5 Ground Penetrating Radar 0.151
GPR_PBN_6 Ground Penetrating Radar 0.129
GPR_PBN_7 Ground Penetrating Radar 0.09
GPR_PBN_8 Ground Penetrating Radar 0.13
GPR_PBN_9 Ground Penetrating Radar 0.124
GPR_PBN_10 Ground Penetrating Radar 0.14
GPR_PBN_11 Ground Penetrating Radar 0.137
GPR_PBN_12 Ground Penetrating Radar 0.113
GPR_PBN_13 Ground Penetrating Radar 0.966
GPR_PBN_14 Ground Penetrating Radar 0.12
GPR_PBN_15 Ground Penetrating Radar 0.483
GPR_PBN_16 Ground Penetrating Radar 0.086
GPR_PBN_17 Ground Penetrating Radar 0.04
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GPR_PBN_18 Ground Penetrating Radar 1.393
GPR_PBN_19 Ground Penetrating Radar 0.073
GPR_PBN_20 Ground Penetrating Radar 0.085
GPR_PBN_21 Ground Penetrating Radar 0.217
GPR_PBN_22 Ground Penetrating Radar 0.065
GPR_PBN_23 Ground Penetrating Radar 0.038
GPR_PBN_24 Ground Penetrating Radar 0.4
GPR_PBN_25 Ground Penetrating Radar 0.125
GPR_PBN_26 Ground Penetrating Radar 0.114
GPR_PBN_27 Ground Penetrating Radar 0.06
GPR_PBN_28 Ground Penetrating Radar 0.122
GPR_PBN_29 Ground Penetrating Radar 0.295
GPR_PBN_30 Ground Penetrating Radar 0.233
GPR_PBN_31 Ground Penetrating Radar 0.198
GPR_PBN_32 Ground Penetrating Radar 0.702
GPR_PBN_33 Ground Penetrating Radar 0.381
GPR_PBN_34 Ground Penetrating Radar 0.346
WGPR_PBN_Ciseland 003 Water Ground Penetrating Radar 0.035
WGPR_PBN_ Ciseland 004 Water Ground Penetrating Radar 0.028
TOTAL PBN 9.806
Péage-de-Roussillon (PDR)
GPR_PDR_1 Ground Penetrating Radar 0.952
GPR_PDR_2 Ground Penetrating Radar 0.735
GPR_PDR_3 Ground Penetrating Radar 0.456
GPR_PDR_4 Ground Penetrating Radar 0.151
GPR_PDR_5 Ground Penetrating Radar 0.511
GPR_PDR_6 Ground Penetrating Radar 0.247
GPR_PDR_7 Ground Penetrating Radar 0.77
GPR_PDR_8 Ground Penetrating Radar 0.472
GPR_PDR_9 Ground Penetrating Radar 0.462

85



CHAPITRE 2

GPR_PDR_10 Ground Penetrating Radar 0.517
GPR_PDR_11 Ground Penetrating Radar 1.139
GPR_PDR_12 Ground Penetrating Radar 0.313
WGPR_PDR_12 Water Ground Penetrating Radar 0.140
WGPR_PDR_13 Water Ground Penetrating Radar 0.025
WGPR_PDR_14 Water Ground Penetrating Radar 0.025
GPR_PDR_20 Ground Penetrating Radar 0.035
GPR_PDR_21 Ground Penetrating Radar 0.012
GPR_PDR_22 Ground Penetrating Radar 0.014
SBP_PDR_93 Sub-bottom profiler 0.428
SBP_PDR_95 Sub-bottom profiler 0.06
SBP_PDR_100 Sub-bottom profiler 0.337
SBP_PDR_101 Sub-bottom profiler 0.319
SBP_PDR_102 Sub-bottom profiler 0.332
SBP_PDR_103 Sub-bottom profiler 0.084
SBP_PDR_104 Sub-bottom profiler 0.414
TOTAL PDR 8.95
Donzére-Mondragon (DZM)
GPR_DZM_1 Ground Penetrating Radar 0.392
GPR_DZM_2 Ground Penetrating Radar 1.19
GPR_DZM_3 Ground Penetrating Radar 1.028
GPR_DZM_4 Ground Penetrating Radar 2.548
GPR_DZM_5 Ground Penetrating Radar 1.528
GPR_DZM_6 Ground Penetrating Radar 0.679
GPR_DzZM_7 Ground Penetrating Radar 0.794
GPR_DZM_8 Ground Penetrating Radar 0.902
GPR_DZM_9 Ground Penetrating Radar 0.759
GPR_DZM_10 Ground Penetrating Radar 0.469
GPR_DZM_11 Ground Penetrating Radar 0.405
GPR_DZM_12 Ground Penetrating Radar 0.153
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TOTAL 10.847

2.2.4. Prélévement des carottes sédimentaires et analyses granulométriques

Vingt-quatre carottes sédimentaires ont été étudiées dans le cadre de cette these, dont six sur la
zone de PBN, treize sur la zone de PDR et cing sur la zone de DZM (tableau 2.3). Toutes sont situées
le long d’un sondage géophysique (Fig. 2.13), leurs positions ayant été déterminées apres une
analyse rapide des profils obtenus afin que les carottes traversent des structures sédimentaires
représentatives. Le choix des sites de prélévement et la stratégie d’échantillonnage est décrit plus en
détail pour chacune des carottes dans Vauclin et al. (2020a, Accepted ; sections 3.2.2. et 4.1.2

respectivement) et le lecteur est donc invité a s’y référer pour plus de détails.

Les carottes terrestres ont été prélevées a I'aide d’un carottier a percussion Cobra TT alimenté par un
moteur a essence et équipé d’'une gouge fermée associée a un liner en PVC transparent d’'un
diametre de 40 mm. Pour les carottes d’une longueur supérieure a 1 m, plusieurs sections de 1 m ont
été extraites successivement, en utilisant jusqu’a trois tiges de 1 m de long. Les carottes prélevées en
milieu aquatique ont été extraites a l'aide d’'un carottier manuel UWITEC® (Uwitec, Mondsee,
Autriche) équipé d’un liner en PVC transparent de 2 m de long et de 63 ou 90 mm de diametre. Les
carottes ont été prélevées en une seule section a partir d’une plateforme flottante de 10 m? (PBN-
2002) ou d’'une embarcation motorisée (toutes les autres carottes aquatiques). Une fois le carottier
en contact avec le fond, il a été enfoncé a la main a I'aide d’une tige télescopique et par martelage

(hammer action UWITEC ©) jusqu’a la profondeur de refus.
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a) - Radar géophysique (GPR) b)
: Radar géophysique aquatique (WGPR)
. Sub-bottom profiler (SBP)

: Carotte sédimentaire terrestre

: Carotte sédimentaire aquatique ;

. Carotte datée
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Figure 2.13 : Localisation de I'ensemble des carottes sédimentaires prélevées sur les trois zones d’étude. a) Pierre-Bénite
(PBN) ; b) Péage-de-Roussillon (PDR) ; c) Donzéere-Mondragon (DZM).

Tableau 2.3 : Longueur, coordonnées et types d’environnement de dépét des carottes sédimentaires prélevées sur les trois
zones d’étude. Les lignes en gras indiquent les carottes choisies pour une caractérisation plus poussée (matiere organique,
contaminants organiques, datation).

Nom de la Type de Environneme Diametre Longueur Profondeur Taux de Coordonnée | Coordonnée
carotte carotte nt de dépot (mm) (cm) (cm) compaction | X (WGS 84) Y (WGS 84)
Pierre-Bénite (PBN)

PBN-C3c Terrestre Plaine 40 58 74 21.6% 4,83121 45,67136
d’inondation

PBN-C15a Terrestre Plaine 40 79 90 12% 4,82330 45,65141
d’inondation

PBN-C15b Terrestre Plaine 40 53 70 24% 4,82020 45,65253
d’inondation

PBN-C18a Terrestre Plaine 40 135 166 18.5% 4,80564 45,62688
d’inondation

PBN-C18b Terrestre Plaine 40 124 132 6% 4,80314 45,61873
d’inondation

PBN-2002 Aquatique Lone semi- 63 110 176 37,5% 4,824724 45,654604

active
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PDR-C10a

PDR-C10b

PDR-C10c

PDR-C12a

PDR-C12b

PDR-C3

PDR-1802

PDR-1805

PDR-1806a

PDR-1806b

PDR-1807

PDR-1901

PDR-1902

DzZM-C2

DZM-C3

DZM-C6

DZM-C8

DzZM-C9

Terrestre

Terrestre

Terrestre

Terrestre

Terrestre

Terrestre

Aquatique
Aquatique

Terrestre

Terrestre

Terrestre

Aquatique

Aquatique

Terrestre

Terrestre

Terrestre

Terrestre

Terrestre

Plaine
d’inondation

Plaine
d’inondation

Plaine
d’inondation

Plaine
d’inondation

Plaine
d’inondation

Plaine
d’inondation

Lone active
Léne active

Lone semi-
active

Lone semi-
active

L6ne semi-
active

Réservoir de
barrage

Réservoir de
barrage

Plaine
d’inondation

Plaine
d’inondation

Plaine
d’inondation

Plaine
d’inondation

Plaine
d’inondation

Péage-de-Roussillon (PDR)

40

40

40

40

40

40

920

90

920

20

90

90

20

111

158

269

187

266

264

94

57

82

74.5

78.6

72

104

137

180

315

215

308

280

Donzére-Mondragon (DZM)

40

40

40

40

40

90

292

264

200

152

107

315

297

200

164

19%

12%

15%

13%

14%

5.7%

16%

7%

11%

0%

7%
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4,764403

4,763822

4,761375

4,764681

4,766777

4,764539

4,76651
4,76651

4,760209

4,760209

4,760412

4,7551429

4,7552535

4,67905

4,65647

4,65701

4,66140

4,66904

45,347886

45,348081

45,348513

45,333950

45,333595

45,357756

45,33100
45,33096

45,344806

45,344806

45,344538

45,3836407

45,3821711

44,42466

44,33723

44,33723

44,24174

44,23967

Sur I'ensemble des vingt-quatre carottes, des analyses granulométriques ont été effectuées tous les

05 a 4 cm, en

s'assurant que pour chaque échantillon analysé en éléments métalliques,

contaminants organiques, carbone organique total (cf. section 2.3.3) ou datation (cf. section 2.4),
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une mesure granulométrique ait été effectuée a la profondeur correspondante. Les mesures ont été
réalisées au LEHNA-IPE a 'aide d’un granulométre Mastersizer 2000© (Malvern Panalytical) équipé
d’une unité de dispersion par voie liquide hydro SM. La méme procédure opératoire normalisée (SOP
pour Standard Operating Procedure) a été utilisée pour I'ensemble des échantillons issus des
différentes carottes sédimentaires. Le SOP en question comprend trois mesures successives avec
ultrasons pour un échantillon donné, qui sont moyennées pour obtenir la mesure finale. Les
statistiques granulométriques (D50, D10, D90, modes, etc.) ont été calculées a I'aide de la procédure

Gradistat (Blott et Pye, 2001).
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2.3. Contaminants étudiés et méthodes analytiques

Les types de contaminants étudiés dans le cadre de ce travail ont été choisis sur la base de plusieurs

criteres :

- Les activités et industries présentes sur le bassin versant du Rhéne ont été prises en compte. En
effet, les nombreuses mines, fonderies et aciéries particulierement présentes dans les vallées du
Gier, de I'Azergues (Rhéne médian) ou de I'Ardéche (Bas-Rhone) sont responsable d’apports
anthropogéniques d’éléments traces métalliques (e.g., Cu, Zn, Pb, Cd) dans les hydrosystemes. Les
vignobles présents sur les coteaux du Rhéne médian peuvent également contribuer a des apports en
cuivre via l'utilisation de fongicides. Il a donc été jugé pertinent de s’intéresser aux niveaux
d’éléments métalliques dans les sédiments du Rhone. Les industries chimiques, pétrochimiques et
pharmaceutiques sont également tres présentes sur le bassin versant, en particulier dans la Vallée de
la Chimie située directement au Sud de Lyon. L'étude de contaminants organiques d’origine
purement anthropique et potentiellement produits par ce type d’activités s’'imposait donc. Les PCBs,
en particulier, ont été a I'origine d’une pollution importante et tres médiatisée sur I'ensemble du
bassin du Rhone dans les années 1990-2000. En contraste, d’autres contaminants organiques dont
les retardateurs de flamme bromés ont été remarquablement peu étudiés et quantifiés sur ce fleuve,

bien qu’ils interviennent largement dans les industries précédemment citées, raison pour laquelle ils

ont également été investigués dans ce travail.

- La toxicité des contaminants, tant pour I’homme que pour les écosystemes, a également renforcé le
choix des molécules étudiées. Les contaminants choisis —en particulier les PCBs— ont attiré
I'attention de la communauté scientifique et des pouvoirs publiques par la diversité de leurs effets
toxiques et leur importante persistance dans les organismes et les milieux naturels, qui en font un

enjeux sanitaire majeur.

- La these fait partie de programmes de recherche ayant mis en place des suivis de certaines
molécules, qui ce qui a orienté le choix des contaminants afin de s’inscrire dans la continuité de ces
travaux. C'est le cas des éléments métalliques, par exemple, qui ont été régulierement étudiés par

I’Observatoire des Sédiments du Rhone (OSR) dans le cadre du suivi des matiéres en suspension.
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2.3.1. Eléments métalliques : définition, origines et tendances temporelles

Sept éléments métalliques ont été étudiés dans le cadre de ce travail : le plomb (Pb), le zinc (Zn), le
cadmium (Cd), le chrome (Cr), le cuivre (Cu), le nickel (Ni) et I'aluminium (Al). Pb, Zn, Cd, Cr, Cu et Ni
sont des éléments traces, présents naturellement a de faibles concentrations (moins de 0,1%) dans la
crolte terrestre. lls sont également souvent qualifiés de métaux lourds, ayant une densité supérieure
a 5. Al est quant a lui le métal le plus abondant naturellement dans I'écorce terrestre. Il est souvent
considéré comme un élément conservatif car peu réactif et peu influencé par les apports
anthropiques, et est donc couramment utilisé pour normaliser les concentrations des autres
éléments métalliques lorsque mesurés sur une matrice sédimentaire i.e. pour effacer les effets

granulométriques et minéralogiques (Ho et al., 2012).

Certains de ces éléments métalliques sont exploités depuis plusieurs millénaires: le plomb, en
particulier, a été largement extrait depuis I'époque romaine. Cependant, l'industrialisation des
techniques d’extraction & partir du 20°™ siécle a provoqué une nette accélération de leur
production, consommation et rejet dans I'environnement (Nriagu, 1990). Les apports anthropiques
de ces métaux dans I'environnement excédent donc largement leurs apports naturels (e.g. par
érosion, éruptions volcaniques, feux de foréts), c’est pourquoi ils sont souvent considérés comme
des contaminants. Tous les éléments métalliques étudiés sont toxiques au-dela d’une certaine
concentration et font par conséquent I'objet de réglementations relatives a leurs émissions dans
I’environnement (arrété du 2 février 1998 relatif aux installations classées pour la protection de
I'environnement) ou a leurs teneurs dans les denrées alimentaires (réglement CE 1881/2006). Pb et
Cd sont particulierement encadrés, étant toxiques méme a tres faible dose. Le plomb provoque des
dommages cognitifs et rénaux, en particulier chez le feetus et I'enfant, et est soupgonné de favoriser
les tumeurs rénales a forte dose. Le cadmium est a 'origine de troubles hépatiques et rénaux,
interagit avec le calcium osseux provoquant des fractures et déformations (maladie Itai Itai) et est un
cancérigene reconnu par le Centre International de Recherche pour le Cancer (CIRC), provoquant en
particulier des tumeurs pulmonaires. Cr, Cu et Ni sont pour leur part des éléments nécessaires a tres
faible dose et sous certaines formes pour le bon fonctionnement de I'organisme humain, mais
restent toxiques au-dela d’une certaine concentration ou en fonction de leur spéciation. Le chrome
trivalent (Cr Ill), par exemple, intervient dans le métabolisme glucidique, mais le chrome hexavalent
(Cr IV) est un cancérigene avéré. Le nickel est essentiel au bon fonctionnement des organismes
végétaux et animaux en faible quantité et sous ses formes assimilables, mais est fortement
allergisant et existe sous des formes toxiques telles que le nickel tétra-carbonyle (cancérigene). Le
cuivre intervient quant a lui dans de trés nombreux processus du corps humain (systémes
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immunitaire, nerveux et reproductif, appareil cardio-vasculaire, croissance, etc.) mais est également
a l'origine de stress oxydatif et est donc nocif a tres fortes doses (dommages rénaux et hépatiques)

ou suite a une exposition chronique (troubles gastro-intestinaux et reproductifs).

Les deux principales sources de rejets de métaux dans I’environnement sont les secteurs miniers
(rejet de résidus dans les hydrosystémes et de poussieres enrichies en métaux dans I'atmospheére) et
métallurgiques (rejets dans I'atmosphere du fait des procédés de raffinage a haute température)
(Callender, 2003). La pollution aux métaux lourds est également largement diffuse, pouvant dériver
de la combustion de carburants fossiles, I'incinération de déchets ménagers, la production de ciment
et I'extraction de phosphates (pollutions atmosphériques), ou encore du déversement de boues
d’épuration, de rejets d’eaux usées et de I'utilisation intensive d’engrais et de pesticides (pollution
des environnements terrestres et aquatiques) (Nriagu et Pacyna, 1988). Par conséquent, des
concentrations importantes en métaux lourds —Cd, Cu, Pb et Zn en particulier— sont souvent
indicatrices d’une pollution urbaine diffuse (Wilcke et al., 1998 ; Madrid et al., 2002 ; Imperato et al.,
2003 ; Lu et al., 2003).

= = Emissions de Pb
Localisation des carottes sédimentaires :

— Lake Ballinger, Seattle, WA Orange Reservoir, Essex Co., NL
Lakewood Park Lake, Atlanta, GA Sloans Lake, Denver, CO
1600 - == Mystic Lake, Boston, MA = Westchester Lagoon, Anchorage, AK

160000
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120000

8004

80000

Concentration en Pb (ug/kg)
Emissions de Pb (tonnes)
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40000

1950 1960 1970 1980 1990
Date (années)

Figure 2.14 : Tendances temporelles des concentrations en plomb dans des carottes sédimentaires prélevées dans des
réservoirs urbains aux Etats-Unis et émissions atmosphériques de plomb en Europe entre 1955 et 2000 (tonnes/an). Source :
Callender, 2003 (carottes sédimentaires), Pacyna et al. 2007 (émissions)

Leur diffusion dans I'environnement étant ancienne, les éléments métalliques ont été parmi les

premiers contaminants d’origine anthropique a susciter [Iattention de la communauté
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scientifique (e.g. Patterson et Settle, 1987) ; ils sont d’ailleurs souvent qualifiés de contaminants
historiques. Par conséquent, la temporalité de leurs émissions est relativement bien connue, et les
tendances temporelles de leur diffusion ont pu étre reconstruites dans diverses régions du globe
d’apres des archives sédimentaires. Les émissions de Pb, Zn et Cu a I’échelle globale, par exemple,
ont culminé dans les années 1970 pour ensuite diminuer a partir des années 1980 (Fig. 2.14 ; Pacyna

et al., 2007), tandis que les émissions de Ni ou Cr ont continué a augmenter dans les années 1980.

Plusieurs carottes sédimentaires provenant de lacs et plans d’eau américains ont enregistré un pic de
contamination au plomb dans les années 1975, avant une diminution marquée des contaminations
(Fig. 2.14. ; Callender, 2003). La tendance enregistrée dans les sédiments suit donc celle des
émissions atmosphériques, et est certainement liée a I'interdiction du plomb dans I'essence, mise en
place en 1975 aux Etats-Unis. En Europe, les tendances temporelles de contamination au plomb sont
plus variables, avec des pics de contamination entre 1950 et 1970 selon les fleuves (Meybeck et al.,
2007 ; Ferrand et al., 2012 ; Grosbois et al., 2012, Dendievel et al. 2020a), ce qui illustre I'intérét de
s'appuyer sur des archives sédimentaires pour déterminer les tendances de contamination
aquatiques locales. En effet, la plupart des éléments métalliques présentent de nombreuses sources
d’émission et des fonds géochimiques spatialement variables. Leurs tendances temporelles sont

donc fortement dépendantes du contexte géologique et anthropique local.

2.3.2. Contaminants organiques : définition, origines et tendances temporelles

2.3.2.1. Polychlorobiphényles

Les polychlorobiphényles (PCBs) sont une famille de composés aromatiques organochlorés, dont la
formule générale s’écrit Ci12H(10x)Clx avec 1 £ x £ 10 (Fig. 2.15). Il en existe 209 congénéres selon le

nombre et la position des atomes de chlore sur les noyaux aromatiques.

4 4

(Chn (Chm

5 6 6! 59

Figure 2.15 : Structure des polychlorobiphényles, avec 1<m+n<10

Les PCBs sont des polluants organiques persistants (POPs) tels que définis dans la convention de

Stockholm (établie en 2004, cf. Stockholm Convention, 2018) : persistants, bioaccumulables, toxiques
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et mobiles. lls sont peu solubles dans I'eau et s’accumulent donc préférentiellement dans les
sédiments ou les tissus gras des organismes au sein des hydrosystemes. Leurs demi-vies sont de
I'ordre de quelques années dans le corps humain (e.g. 3-4 ans pour le PCB-138 et 7-9 ans pour les
PCBs 153 et 180, Grandjean et al., 2008), mais de plusieurs dizaines d’années dans les sols et
sédiments (e.g. ~10 ans pour les PCB 52, 77, 101, 105, 126, ~40 ans pour le PCB 180 ; Sinkkonen et
Paasivirta, 2000). Ces composés sont globalement nocifs pour les organismes mais leur niveau de
toxicité varie selon les congéneres, en fonction de la structure (coplanaire ou non) et du nombre
d’atomes chlorés. Les douze congéneres de PCBs les plus toxiques sont dits « dioxin-like » car leur
mécanisme d’action sur les organismes est analogue a celui d’'une autre famille de POP chlorés, les
dioxines. Leur toxicité peut alors étre quantifiée par comparaison a la dioxine la plus toxique (TCDD :
2, 3, 7, 8-tetrachlorodibenzodioxine), en utilisant le facteur d’équivalence toxique (TEF) tel que
TEF(TCDD) = 1. La forte toxicité des molécules « dioxin-like » s’explique par leur coplanarité qui leur
confere une capacité a se lier aux récepteurs cellulaires AH (Aryl Hydrocarbon). Présents chez tous
les organismes vertébrés, ces récepteurs interviennent dans la fabrication d’enzymes participant au
métabolisme des xénobiotiques et a I'expression de plus d’'une centaine de genes. Leur activation par
des contaminants « dioxin-like » se traduit donc potentiellement par des perturbations endocrines et
immunologiques, la promotion de tumeurs ainsi que des troubles du développement chez les
descendants (Schecter, 2013). Les PCBs non « dioxin-like » ont également démontré de nombreux
effets neurotoxiques et reprotoxiques (perturbation endocrine). Les mécanismes sont moins bien
connus mais vraisemblablement liés a I'interférences de ces molécules non-coplanaires dans les voies
de transduction des signaux neurologiques et a leur action sur les stéroides et récepteurs hormonaux

(Thomas, 2008).

Les PCBs ont été synthétisés pour la premiere fois en 1881 mais ont été produits et utilisés de facon
industrielle a partir des années 1930 (Tanabe, 1988) pour leurs propriétés physico-chimiques :
stables, peu inflammables, isolants électriques, lubrifiants, etc. On en trouve ainsi dans les
transformateurs électriques et condensateurs, huiles de coupe, fluides hydrauliques, mais aussi dans
le domaine de la construction comme isolants, imperméabilisants, résines, vernis, ainsi que comme
adjuvants dans des produits phytosanitaires (Amiard et al., 2016). Un a deux millions de tonnes de
PCBs ont été produites dans le monde entre ~1930 et 1980 sous différents mélanges de congéneres
correspondant a différentes appellations (Aroclor, Pyralene, Phénoclor, etc.). En France, le principal
producteur de PCBs (Prodelec) en a fabriqué environ 135 000 tonnes entre 1930 et 1984 (Breivik et
al., 2007).
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Figure 2.16 : Emissions de PCBs (322PCB) en Europe, Allemagne, France et Italie entre 1930 et 2000. Source : Breivik et al.,
2002a.

Les préoccupations environnementales et de santé liées aux PCBs ont débuté dans les années 1970
(Jensen, 1972) et ont entrainé une série de mesures de limitation d’'usage et d’interdiction a I’échelle
globale. En France, ils ont été interdits dans les usages « ouverts » (e.g. peintures, encres) en 1975.
En 1987, l'interdiction s’est étendue a la vente, I'acquisition ou la mise sur le marché d’appareils ou
de produits contenant plus de 0,005% de PCBs en poids. Dans le cas du Rhone, la découverte d’une
contamination importante en PCBs dans les sédiments et le biota a conduit en 2007 a la mise en
place d’une interdiction de consommer et commercialiser les poissons péchés dans le fleuve. A la
méme période, une limite de concentration en PCBs indicateurs au-dessus de laquelle le rejet dans le
fleuve des sédiments remobilisés est interdite a été fixée a 60 pg kg (Schéma Directeur
d’Aménagement et de Gestion des Eaux du bassin Rhéne Méditerranée Corse 2010-2015, publié en
2009), valeur trés couramment dépassée dans les sédiments des études existantes sur le corridor
(e.g., Desmet et al., 2012 ; Mourier et al.,, 2014). Des réglementations concernant les teneurs
maximales de PCBs autorisées dans les denrées alimentaires ont également été mises en place par
I’'Union Européenne a partir de 2006. Ces mesures ont conduit a une nette diminution des émissions
de PCBs dans les pays industrialisés (des 1975 en Europe et en France, cf. figure 2.16), mais du fait de
leur persistance, des teneurs significatives ont pu étre mesurées jusque dans les années 1990, voire
2000 dans certains hydrosystemes dont le Rhone (Desmet et al.,, 2012 ; Mourier et al., 2014 ;
Dendievel et al., 2020b) et la Seine (Lorgeoux et al.,, 2016, Ayrault et al., 2019 ; Dendievel et al.,
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2020b). Sept congéneres de PCB ont été définis comme PCBs indicateurs (PCBi) par I'EPA-USA
(Environmental Protection Agency - USA) en 1976 et repris par I'Organisation Mondiale de la Santé
(OMS) en 1980 (Amiard, 2016). Ces congénéres sont représentatifs des mélanges techniques
industriels et particulierement rémanents dans la chaine alimentaire, mais pas nécessairement les
plus toxiques (un seul est « dioxin-like »). Leur somme (27PCBi) est communément utilisée pour la
définition de normes et/ou seuils écotoxicologiques telles que les TEC/PEC (Threshold Effect

Concentration/Probable Effect Concentration, MacDonald et al., 2000).

2.3.2.2. Retardateurs de flammes bromés

Les polybromodiphényléthers (PBDEs) sont une famille de composés aromatiques organobromés,
dont la formule générale s’écrit Ci2H(104)BrO avec 1 < x < 10 (Fig. 2.17); il en existe 209 congénéres.

lIs ont été principalement commercialisés a travers trois mélanges de congénéres (ANSES, 2017) :

- Penta-mix (parfois désigné par PeBDE, penta-BDE ou mélange DE-71) : mélange composé a
50-60% de pentaBDE, 20-40% de tétraBDE et 4-12% d’hexaBDE. Les congéneres
caractéristiques du mélange sont les BDE-47 et BDE-99 (La Guardia et al., 2006).

- Octa-mix (parfois désigné par OBDE) : mélange composé principalement d’OctaBDE (~30%) et
d’heptaBDE (~45%). Les congéneres caractéristiques du mélange sont le BDE-183, le BDE-197
et le BDE 207 (le BDE-209 est également majoritaire dans une des formulations du mélange)
(La Guardia et al., 2006).

- Déca-mix (parfois désigné par DBDE) : mélange quasi-exclusivement composé du congénere

BDE-209 (ou décaBDE)

Les polybromobiphényles (PBBs) constituent une autre famille de composés aromatiques
organobromés dont la formule générale s’écrit Ci2Hp10xBr« avec 1 < x < 10 (Fig. 2.17). Il en existe
théoriquement 209 congéneéres, mais seulement quelques dizaines ont été synthétisés et étudiés. Les

mélanges commerciaux sont majoritairement composés d’hexa-, octa- et décabromobiphényles.

L’hexabromocyclododécane (HBCDD) est un composé organobromé, de formule CiHigBre. Il en
existe seize diastéréoisomeres en théorie, mais trois ont été principalement synthétisés (a-, B- et y-
HBCDD). Les mélanges de HBCDDs commercialisés contiennent généralement entre 70 et 95% de y-

HBCDD et entre 3 et 30% de a-HBCDD et B-HBCDD confondus (ANSES, 2017).
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Figure 2.17 : Structure des retardateurs de flamme bromés historiques étudiés; a) Polybromodiphényléthers, avec
1<m+n<10; b) Polybromobiphényles, avec 1<m+n<10; c) Hexabromocyclododécane.

Ces trois types de composés appartiennent a la famille des retardateurs de flammes bromés (RFBs)
et ont été utilisés a partir des années 1960 (HBCDDs) et 1970 (PBDEs et PBBs) comme retardateurs
de flammes dans diverses applications industrielles: électrique/électronique, transports,
ameublement, textile, construction, etc. lls sont persistants dans ['environnement et
bioaccumulables chez les organismes terrestres et aquatiques. Les molécules étudiées ont montré
une faible toxicité aiglie mais une toxicité chronique plus significative, avec notamment des impacts
sur la morphologie du foie et des reins. Les PBBs —et possiblement les PBDEs— ont également des
effets cancérigénes et sont suspectés d’étre neurotoxiques et de perturber les systéemes
immunitaires et endocriniens (Darnerud, 2003). Du fait de leur synthése plus tardive et de leur plus
faible toxicité en comparaison avec d’autres contaminants anthropiques (tels que les composés
aromatiques chlorés), les retardateurs de flammes bromés ont été moins étudiés et ont été classifiés
tardivement et partiellement en tant que polluants organiques persistants par la convention de
Stockholm (tétra- et penta-BDE : 2009 ; HBCD et hexa-BB : 2013 ; hexa- et hepta-BDE : 2014 ; déca-
BDE : 2017 avec des exemptions spécifiques). lls sont listés dans I'annexe A : interdits d’usage et de
production dans les pays signataires. Leur production et usage a cependant décliné bien plus tot dans

la majorité des pays développés. Les PBBs, par exemple, n’ont été produits que dans les années 1976
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aux Etats-Unis, jusqu’en 1977 et ~1985 au Royaume-Uni et en Allemagne respectivement, et jusque
dans les années 2000 en France (IARC, 2015). De méme, |'usage des principaux mélanges de PBDEs
(penta- et octa-mix) dans I'industrie électrique et électronique a été interdit dés 2002 par I'Union
Européenne (2002/95/CE, appliquée depuis juillet 2006 en France) ce qui a considérablement réduit
les émissions. Le déca-mix, initialement exempté par la réglementation européenne, a également été
interdit dans les applications électriques a partir de 2008. Les pics de production et de
consommation des PBDEs sont estimés entre 1995 et 2005 en Europe et au niveau mondial, et leur
consommation est quasi-nulle en Europe depuis les années 2000 et 2010 pour I'octa-mix et le déca-
mix respectivement (Abbasi et al., 2019, cf. figure 2.18). Les HBCDDs ont été majoritairement utilisés
au sein de I"'Union Européenne, et ce jusque dans les années 2000, avec un pic de production au
niveau mondial en 2006 (~22 000 tonnes) (Koch et al., 2015). Leur usage est cependant en déclin

suite a la commercialisation de molécules alternatives (nRFBs présentés ci-apres).
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Figure 2.18 : Tendances temporelles estimées des productions et consommations globale et régionale des mélanges
commerciaux de PBDEs. Source : Abbasi et al., 2019.

Les archives sédimentaires retracant les tendances de contamination de certains congénéres de
PBDEs (Nylund et al. 1992 ; Zegers et al., 2003 ; Muir et Rose, 2007 ; Kohler et al., 2008 ; Bogdal et al.,
2008 ; Lorgeoux et al., 2016) suggérent une forte augmentation des concentrations dans les années
1970-1980 et un pic dans les années 1990 pour la majorité des congéneres excepté le BDE-209 qui
plafonne plutét dans les années 2000 (Fig. 2.19), ce qui apparait cohérent avec I'historique de

production/consommation de ces molécules. Les archives sédimentaires concernant les PBBs et
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HBCDDs sont plus rares. Kohler et al. (2008) et Bogdal et al. (2008) ont observé une apparition des
HBCDDs vers le milieu des années 1980 et une augmentation jusqu’au début des années 2000 au
moins dans des carottes issues de lacs Suisses (Fig. 2.19.c). Zhu et Hites (2005) ont analysé le PBB-153
dans deux carottes sédimentaires issues des Grand Lacs aux Etats-Unis et ont trouvé une rapide
augmentation des concentrations dans les années 1970 et un pic autour de 1980 suivi d'une

diminution plus ou moins marquée selon la carotte.
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Figure 2.19 : a) Concentrations relatives en trois groupes de substances (DDE, PCB et PBDE : > BDE-47, BDE-153, BDE-180)
dans une carotte datée issue de la mer baltique. Source : Nylund et al., 1992 ; b) Flux de PBDEs (congénéres 47, 99, 100) en
ng.mZ2.an! issus d’une carotte sédimentaire datée du lac Lochnagar (Scotland). Source : Muir et Rose, 2007 ; c)
Concentrations en PCBs, PCDD/Fs, Tri-heptaBDE, DecaBDE et HBCDD dans une carotte sédimentaire datée issue du lac de
Greifensee en Suisse. Source : Kohler et al., 2008.

Les réglementations croissantes quant a l'usage des RFBs historiques décrits ci-dessus ont poussé les
industries a incorporer des molécules alternatives dans leurs produits : environ 75 « nouveaux »
retardateurs de flammes bromés (nRFBs) existent sur le marché, pour une production globale
d’environ 180 000 tonnes par an (Lee et Kwon, 2020). Le terme « nRFB » désigne les RFBs récemment
introduits sur le marché ou récemment observés dans I'environnement (Covaci et al., 2011). En
pratique, il inclut la majorité des RFBs a I'exception des trois familles décrites ci-dessus (PBDEs, PBBs,
HBCDDs) et du tetrabromobisphénol-A (TBBP-A), y compris certaines molécules dont la production a
commencé a la méme période que ces RFBs « historiques » mais qui, du fait de leur moindre empiloi,

n’ont été identifiés comme de potentiels contaminants que plus tardivement.

Sept NRFBs ont été étudiés dans le cadre de ce travail (Fig. 2.20).
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Il existe peu d’information sur le 1, 2, 3, 4, 5-pentabromobenzene (PBBz; Fig. 2.20.a) et le le 2, 3, 5,
6-tetrabromo-p-xylene (TBX ; Fig. 2.20.c) dans la littérature, bien que les deux molécules aient été
identifiées depuis quelques années dans un certain nombre d’études environnementales ou

écotoxicologiques (e.g. Li et al., 2015 ; Venier et al., 2015 ; Bichon et al., 2018 ; Tay et al., 2019).

Le pentabromotoluéne (PBT; Fig. 2.20.b) a principalement été utilisé dans des plastiques
(polyéthylene, polypropyléne, polystyrene) et textiles (polyester notamment). La production
mondiale était estimée a 1000-5000 tonnes par an en 1997 (Covaci et al., 2011). Il est classé comme
produit ayant un faible volume de production (<1000 tonnes par an) par I'Union Européenne, et est
inclus dans la liste des substances potentiellement préoccupantes de la convention pour la
protection du milieu marin de I'Atlantique du Nord-Est (OSPAR) pour sa toxicité, persistance et forte

capacité de bioaccumulation.
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Figure 2.20 : Structure des « nouveaux » retardateurs de flammes bromés (nRFBs) étudiés ; a) 1,2,3,5,4-pentabromobenzéne
(PBBz); b) Pentabromotoluéne (PBT); c) 2, 3, 5, 6-tetrabromo-p-xyléne (TBX) ; d) Hexabromobenzéne (HBB); e)
Pentabromoethylbenzéne (PBEB) ; f) Tetrabromo-o-chlorotoluéne (TBCT) g) Octabromotrimethylphénylindane (OBTMPI).

L’hexabromobenzéne (HBB; Fig. 2.20.d) a été utilisé comme retardateur de flamme pour des
papiers, bois, textiles et plastiques principalement. Il a particulierement été employé au Japon, mais
est également manufacturé en Chine a raison de ~600 tonnes par an (Covaci et al., 2011). Il n’est pas
reporté comme substance chimique actuellement produite par I’'Union Européenne, mais est inclus
dans la liste des substances potentiellement préoccupantes de I’'OSPAR pour sa persistance, forte

toxicité et forte capacité de bioaccumulation.

Le pentabromoethlybenzene (PBEB ; Fig. 2.20.e) a majoritairement été produit par deux entreprises

(Albermarle Chemical Corporation et Dead Sea Bromine Group Ttd) aux Etats-Unis dans les années
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1970-1980, parfois sous le nom « FR-105 » (Hoh et al., 2005). Aucune production ou importation aux
Etats-Unis n’est recensée apres 1986 (Covaci et al., 2011). En Europe, le PBEB est listé comme produit
chimique devant faire I'objet de mesures prioritaires par 'OSPAR, étant considéré comme persistant,

susceptible de bioaccumulation et toxique mais non produit actuellement.

Le tetrabromo-o-chlorotoluene (TBCT; Fig. 2.20.f) est le seul retardateur de flamme étudié a
présenter a la fois des atomes de brome et de chlore. Il existe trés peu d’information au sujet de
cette molécule actuellement, bien qu’elle ait été mesurée dans plusieurs matrices et organismes
vivants (e.g. Yang et al., 2012 ; Law et al., 2013 ; Widelka et al., 2016 ; Lee et al., 2019). Elle pourrait

étre le produit de la dégradation d’autres retardateurs de flammes (Mathieu, 2019).

L’octabromotrimethylphénylindane (OBTMPI ; Fig. 2.20.g) a notamment été produit par I'entreprise
Dead Sea Bromine Group Ttd aux Etats-Unis sous le nom FR-1808 (Covaci et al. 2011) et est utilisé
dans les styrenes et I'ingénierie thermoplastique car il donne des propriétés de dilatation importante
aux matériaux dans lesquels il est incorporé (Guerra et al., 2012). Peu d’autres informations sont
disponibles a son sujet dans la littérature. Il a été identifié depuis quelques années dans la cadre
d’études environnementale et/ou écotoxicologiques (e.g. Someya et al., 2016 ; Fernie et al., 2017 ;

Bichon et al., 2018).

Ces nouveaux retardateurs de flamme commencent a susciter lintérét de la communauté
scientifique mais sont encore peu étudiés: leurs usages, méthodes et périodes de production,
dynamiques de diffusion dans I’environnement et potentiels effets toxiques restent largement
inconnus. Cependant, les récents développements des techniques analytiques pour les identifier et

les quantifier devrait encourager leur investigation dans les années a venir.

2.3.3. Méthodes analytiques

2.3.3.1. Analyse quantitative des éléments métalliques

Les analyses de Pb, Zn, Cd, Cr, Cu et Ni réalisées dans le cadre de ce travail ont été effectuées au
LEHNA-IPE (Laboratoire d’Etude des Hydrosystémes Naturels et Anthropisés — Impact des Polluants
sur les Ecosystemes, ENTPE, Vaulx-en-Velin). Les échantillons ont été prélevés sur les carottes
sédimentaires avec un pas compris entre 4 et 8 cm et séchés a I'étuve a 40°C pendant 48h minimum.
lls ont été minéralisés a I'eau régale dans un réacteurs CEM/MARS Xpress (environ 100 mg de
sédiment ont été injectés dans le réacteur avec 2 ml de HNO3 ultrapur et 6ml HCI ultrapur), puis
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filtrés (filtre Watmann N°541) dans une fiole de 25 mL. Le dosage des échantillons a ensuite été
réalisé par spectrométrie d’absorption atomique avec un spectrometre PinAAcle 900T (Perkin Elmer).
Le zinc a été dosé avec une flamme air-acétylene et le reste des métaux lourds dans un four graphite,
la température variant en fonction de I’élément mesuré (Pb : 1500°, Ni : 2300°, Cd : 1400°, Cr : 2350°,

Cu : 1800°). Les limites de détection sont comprises entre 0.022 et 0.14 pg L™

Les analyses d’aluminium ont été réalisées par le laboratoire CTC Environnement (Lyon), a partir du
méme minéralisdt que pour les analyses de métaux lourds (i.e. issu d’une extraction aqua regia
réalisée au LEHNA). Le dosage a été réalisé par spectroscopie d’émission optique avec plasma induit

par haute fréquence (ICP-OES) ; ces analyses vérifient la norme NF EN ISO 11885.

2.3.3.2. Analyse quantitative des contaminants organiques

Dans le cadre de cette étude, les sept PCBs indicateurs (congéneéres 28, 52, 101, 118, 138, 153, 180)
ont été quantifiés de facon quasi-systématique sur les carottes sédimentaires datées.
Additionnellement, quatre PCBs coplanaires (congéneres 77, 81, 126, 169) et sept PCBs non-
coplanaires (congénéres 105, 114, 123, 156, 157, 167 et 189) ont été analysés de facon plus

ponctuelle.

Neuf PBDEs (congénéres 28, 47, 49, 99, 100, 153, 154, 183 et 209), trois PBBs (congéneéres 52, 101,
153) et les trois diastéréoisoméres de HBCDDs synthétisés (a, B et y) ont été quantifiés sur les
carottes prélevées en contexte aquatique uniquement (cf. section 2.2.4), ainsi que les sept nRFBs

présentés précédemment (PBEB, PBT, TBCT, HBB, PBBz, TBX, OBTMPI).

Les échantillons ont été prélevés sur les carottes sédimentaires a un pas compris entre 4 et 8 cm,
conditionnés dans des flacons en verre ambré et envoyés au laboratoire LABERCA (Laboratoire

d’Etude des Résidus et Contaminants dans les Aliments, ONIRIS, Nantes).

Les échantillons ont été lyophilisés, puis placés dans une cellule d’extraction ol une extraction
accélérée par solvant a été effectuée avec un extracteur de type Dionex ASE 300. Un mélange de
toluene et acétone (70 et 30% respectivement) a été utilisé comme solvant et injecté dans la cellule a
une pression de 100 bars et une température de 120°C. Trois cycles d’injection de 5 minutes chacun
ont été nécessaires pour extraire tous les composants apolaires. La phase organique extraite a été
séchée dans évaporateur rotatif (Buchi R200), pesée puis dissoute dans 15 mL d’hexane. Différentes

normes internes labellisées (« 13C-labelled internal standards ») ont été ajoutées a la phase
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organique suite a l'extraction. Trois étapes de purification ont ensuite été réalisées, en utilisant
successivement de I’acide silicique, du Florisil® et de la diatomite ou des colonnes a charbon. Les
composés perturbateurs ont été éliminés sur la premiere colonne de gel silicique activée avec de
I'acide sulfurique, tandis que les contaminants organiques ont été purifiés sur la seconde colonne
Florisil®. La séparation des composés coplanaires des non-coplanaires a été effectuée sur un mélange
de Florisil® et Carbopack C/Ceite 545 activé a 130°C. Avant évaporation, les normes de traitement
(13Cy2— PCB 111 pour les PCBs et 3C;, — PBDE 139 pour les PBDEs) ont été ajoutés a respectivement
400 pg et 1 ng aux extraits purifiés pour la correction du signal. Les extraits finaux ont été préparés
dans un volume de 20 uL de toluene pour les composants coplanaires, et 50 uL pour les composants

non-coplanaires et les PBDEs.

Les analyses ont été effectuées par chromatographie en phase gazeuse couplée a de la spectrométrie
de masse a haute résolution (GC/HRMS), a 'aide d’'un chromatographe 78901 (Agilent) couplé a un
spectrometre de masse a haute résolution JMS 800D (JEOL, Tokyo, Japon). Le systeme était équipé
d’une colonne capillaire HT8PCB (60 m x 0.25 mm x 0.25 um) pour les PCBs, d’'une colonne DB5MS
(J&W, 30 m x 0.25 mm x 0.25 um) pour les PBDEs, PBBs et HBCDDs, et d’'une colonne RTX1614
(15 m x 0.25 mm x 0.25 um) pour le PBDE-209 spécifiquement. L'injection a été réalisée selon la
méthode « splitless » avec I’hélium en tant que gaz porteur (1ImL min) et un volume d’injection de 2
pL. La résolution du spectrometre de masse était paramétrée a 10 000 (FWHM) and les signaux
spectrométriques ont été enregistrés en mode « SIM (Single lon Monitoring) ». Les signaux obtenus

ont été intégrés par le logiciel JEOL DioK (v.4).

Les limites de détection sont comprises entre 0,040 ug kg™ (PCB 118) et 0,109 pg kg™ (PCB 28) pour
les PCBs, entre 0,002 pg kg™ (PBDE 28) et 0,05 pg kg™ (PBDE 183) pour les PBDEs, entre 0,00005 (PBB
52) et 0,0062 ug kg™ (PBB 101) pour les PBBs, entre 0,002 et 0,136 pg kg™ pour les HBCDDs, et entre
0.00001 (TBCT) to 0,0482 (OBTMPI) ug kg™ pour les nBFRs.

2.3.3.3. Analyse semi-quantitative : spectrométrie de fluorescence X (XRF)

La spectrométrie de fluorescence X (SFX, ou XRF pour « X-ray fluorescence) est une méthode
analytique permettant d’estimer la composition de roches ou de sédiments. La technique repose sur
I'excitation des électrons contenus dans les éléments par des rayons X : les électrons éjectés des
couches électroniques internes entrainent la création de vides qui sont comblés par des électrons en

provenance des couches externes (Fig. 2.21). Le déplacement de ces électrons vers les couches
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internes entraine la libération d’'une partie de leur énergie de liaison qui est émise sous forme de
rayonnement X secondaire. L’énergie et la longueur d’onde de ce rayonnement sont caractéristiques
de I'atome excité, ce qui permet d’estimer les abondances relatives de différents éléments. La XRF
est donc une méthode semi-quantitative, qui ne fournit pas de concentrations mais des variations
relatives d’'un méme élément au sein d’une matrice.

Rayon x émis a une
longueur d’onde

Electron
de la couche
M comble le

vide Electron

@ éjecté dela
couche K

Rayon X incident

la couche
L comble le
vide

Rayon x émis a une
longueur d’onde a

Figure 2.21 : Principe de la spectrométrie de fluorescence X (XRF).

L'utilisation de la XRF pour I'analyse de carottes sédimentaires a été popularisée par I'introduction du
« core scanner » a partir de 1988 (Jansen et al., 1998), un type d’appareil permettant une mesure a
tres haute résolution (jusqu’a 200 um de précision) directement a la surface de demi-carottes
sédimentaires (Croudace et al., 2006 ; Haschke, 2006 ; Richter et al., 2006). La XRF présente donc
I'intérét d’étre une mesure rapide, a haute résolution, quasi-continue et non-destructive. La
conversion des intensités mesurées en concentrations dans le but d’une application quantitative est
en revanche souvent complexe. En effet, de nombreux paramétres physiques liés aux sédiments
influent sur les intensités mesurées (e.g., teneur en eau, granulométrie, irrégularités de la surface de
la carotte, etc., cf. Ge et al.,, 2005) et compliquent la possible calibration a partir de mesures
guantitatives ponctuelles sur les carottes. Différents modeles de calibration ont néanmoins été
développés dans ce but (Weltje et Tjalingii, 2008 ; Weltje et al., 2015 ; Mejia-Pifia et al., 2016 ;
Gregory et al., 2019).
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Les analyses ont été réalisées au laboratoire EDYTEM (Université de Savoie Mont-Blanc, France) avec
un core scanner Avaatech équipé d’'un systeme XRF a optique variable. Vingt éléments ont été
caractérisés a un pas de 0,5 mm : Al, Ar, Br, Ca, Cu, Fe, K, Mg, Mn, Na, Ni, P, Pb, Rb, S, Si, Sr, Ti, Zn, Zr.
Les données ont ensuite été nettoyées préalablement a leur interprétation : les mesures répétées

ont été moyennées, les points aberrants et les mesures négatives supprimées.

Des modeles linéaires ont été calibrés pour les éléments mesurés a la fois en XRF et par
spectrométrie d’absorption atomique (Al, Cu, Pb, Zn). Dans ce but, la résolution des données XRF a
d étre manuellement réduite pour correspondre a celle des données quantitatives : pour chaque
point de mesure quantitative, la mesure XRF a la profondeur correspondante ainsi que les quatre
points autour (i.e. 1 cm au-dessus et 1 cm au-dessous) ont été moyennés afin d’obtenir un équivalent

fiable.

2.3.3.4. Analyse des paramétres de matiére organique

Il est reconnu que la quantité et qualité de la matiere organique (MO) contenue dans des dépots
sédimentaires influence fortement la capacité de sorption des contaminants organiques (et
métalliques, dans une moindre mesure) sur les particules sédimentaires (Karickhoff, 1979 ; Means et
al., 1980 ; Voice et Weber, 1983 ; Schorer, 1997), et constitue donc potentiellement un facteur
confondant dans une tendance de contamination observée. Dans le cadre de ce travail, les
parametres liés a la matiere organique ont donc été mesurés dans les carottes sédimentaires
concernées par les analyses en contaminants organiques par la technique de pyrolyse Rock-Eval. Il
s’agit d’'une méthode initialement développée pour la caractérisation du potentiel pétrolier de
roches (Espitalié et al., 1977), mais dont I'application s’est ensuite étendue —entre autres— a
I'analyse de I’évolution de la matiére organique dans les sols et sédiments (e.g. Lafargue et al., 1998 ;

Disnar et al., 2003 ; Plante et al., 2009 ; Carrie et al., 2012 ; Sebag et al., 2013).

La pyrolyse Rock-Eval permet non seulement de quantifier le carbone total mais également de
distinguer les fractions organiques et inorganiques du carbone, et d’estimer la composition et la
qualité de la matiére organique. La méthode consiste a chauffer les échantillons (jusqu’a 650°C) dans
une atmosphere inerte (nitrogene ou hélium) dans des conditions non-isothermes. Les
hydrocarbures relachés durant ce processus de pyrolyse sont évalués par un détecteur a ionisation
de flamme, ce qui permet de déterminer les parametres S1 (hydrocarbures initialement présents

dans la roche) et S2 (hydrocarbures résultant du craquage de la matiére organique). Le charbon
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résiduel est ensuite oxydé (combustion jusqu’a 850°C) dans un air artificiel (ratio N,/O,= 80/20). Tout
au long des processus de pyrolyse et d’oxydation, les quantités de CO et CO; relachées sont
enregistrées, ce qui permet la détermination de plusieurs autres parametres : carbone organique
total (COT), carbone minéral (Cmin), maturité thermique (Tmax et TpS2), teneurs en hydrogene (Hl)
et oxygene (Ol). Diverses représentations peuvent aider a linterprétation de ces différents
parametres, les plus courantes étant : 1) le pseudo-diagramme de Van Krevelen (HI versus Ol), qui
permet d’estimer I'état de dégradation de la matiére organique (Disnar et al., 2003 ; Sebag et al.,
2016); 2) le graphique HI versus 1/TOC, qui peut donner une indication relative a la nature des
échantillons dont la MO est issue (e.g., sols, sédiments, roches; Simonneau et al.,, 2014); 3) le
graphique RC/TOC versus S2/S3, ol S2/S3 est un indice de qualité de la MO tandis que RC/TOC
traduit sa stabilité (Carrie et al., 2012 ; Copard et al., 2015) ; 4) le graphique HI versus Tmax (Copard

et al., 2015), qui représente la stabilité thermique de la MO.

Les échantillons pour I'analyse Rock-eval ont été prélevés aux mémes profondeurs que ceux destinés
a I'analyse de contaminants organique i.e. tous les 4 a 8 cm selon les carottes sédimentaires. Les
analyses ont été effectuées au laboratoire ISTO (Institut des Sciences de la Terre d’Orléans, France)

avec un pyrolyseur Rock-Eval Turbo 6 (Vinci Technologies).
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2.4. Méthodes de datation des sédiments fluviaux

Cette section vise a décrire uniquement les méthodes de datation et marqueurs temporels classiques
qui ont été utilisés pour établir la chronologie des dépo6ts sédimentaires étudiés. En pratique, des
marqueurs temporels additionnels (e.g. évenements hydrosédimentaires, tendances de
contamination) ont pu étre employés, mais la démonstration de leur pertinence constitue une partie
intégrale de cette thése et sera donc amplement abordée dans les chapitres a venir (chapitre 4 en

particulier).

2.4.1. Radionucléides

2.4.1.1. Radiocarbone
La datation au radiocarbone —ou carbone 14 (**C) — est la méthode de datation la plus largement

utilisée et acceptée dans de nombreuses disciplines telles que I'archéologie, la paléontologie, I'étude
des paléoenvironnements et la sédimentologie. Elle repose sur le *C, un isotope radioactif du
carbone naturellement créé par linteraction des rayonnements cosmiques avec lazote
atmosphérique. Cet isotope forme du dioxyde de carbone radioactif qui est assimilé par les végétaux,
puis les animaux. Les organismes accumulent donc du '*C jusqu’a leur mort, a partir de laquelle leur
quantité de *C diminue selon la loi de décroissance radioactive, tandis que la quantité d’isotopes
stables (*2C et 3C) reste constante. La mesure du radiocarbone contenu dans un échantillon
organique et la comparaison avec la quantité de carbone stable dans ce méme échantillon permet
donc de calculer son age. Le *C a une demi-vie de 5 370 ans et peut donc servir a dater des

organismes datant d’il y a environ 50 000 ans au plus.

La premiere technique de mesure du radiocarbone a été développée en 1949 et reposait alors sur le
comptage des particules béta émises lors de la désintégration radioactive a I'aide d’un appareil
similaire @ un compteur Geiger. La méthode a ensuite connu plusieurs évolutions (comptage
proportionnel a gaz, comptage a scintillation liquide), mais depuis les années 1970, la mesure du
radiocarbone repose quasi-intégralement sur la spectrométrie de masse par accélérateur (AMS :
Accelerator Mass Spectrometry). L'AMS est en effet plus rapide et précise que les méthodes
antérieures, permettant de mesurer directement la fraction de *C par rapport a celles de 2C et 3C
plutét que de se baser sur le comptage des particules béta. En revanche, les proportions relatives des
trois isotopes n’ayant pas été constantes au cours du temps (e.g. dilution du **C vers 1620 en lien

avec la combustion de carburant fossiles au début de la révolution industrielle, ou ajout massif de C
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suite aux essais nucléaires atmosphériques a partir des années 1950), une calibration est nécessaire

pour prendre en compte ces irrégularités.

Bien que la datation au radiocarbone soit généralement considérée comme fiable, son utilisation
pour sur sédiments fluviaux récents (post-1850 dans notre cas) présente aussi quelques
inconvénients. Tout d’abord, cette méthode nécessite la présence d’éléments organiques en
quantité suffisante, ce qui n’est pas toujours le cas en fonction de I'environnement de dép6t des
sédiments. L'utilisation de macro-restes végétaux (e.g. graines, restes de feuilles) est souvent
optimale mais nécessite une expertise paléobotanique. De plus, I'incertitude associée aux dates
obtenues par radiocarbone n’est pas systématiquement optimale pour I'étude d’environnements
sédimentaires récents : les ages sont parfois estimés avec une marge d’erreur de I'ordre de plusieurs
dizaines, voire centaines d’années, ce qui peut rendre la datation d’échantillons datant du 19™ ou
20°™e siécles peu informative. L'incertitude associée aux mesures de radiocarbone tend a augmenter
avec I'age de I'échantillon, et dans le cas d’échantillons de petite taille (< 1 mg), elle augmente aussi

quand la masse de I’échantillon diminue.

La datation au radiocarbone a été utilisée uniquement sur des carottes sédimentaires prélevées sur
la plaine d’inondation, supposées étre plus anciennes que les carottes aquatiques. Un a deux
échantillons ont été prélevés par carotte, |a ou la présence de macro-restes semblait la plus probable
d’apres une observation a I'ceil nu. lls ont été laissés dans une solution défloculante (sodium
hexamétaphosphate a 20 g L) pendant 24h, puis tamisés successivement & 500 et 100 um. Les
différentes classes de taille ont ensuite été observées au microscope a flux de lumiere équipé d’une
caméra un d’un logiciel de traitement des images. Des macro-restes végétaux (graines et feuilles) et
des micro-charbons organiques ont été extraits des échantillons tamisés; les graines ont été
partiellement identifiées de fagon a s’assurer qu’il s’agissait d’espéeces terrestres, afin de ne pas
fausser la datation. Les échantillons ont ensuite été envoyés au laboratoire datation au radiocarbone
de Poznan (Pologne). Apres une procédure de graphitisation, les échantillons ont été mesurés au sein
d’un spectrometres de masse par accélérateur de type 1.5 SDH-Pelletron Model “Compact Carbon
AMS” ser. no.003 (National Electrostatics Corporation, Middleton, USA). Les résultats ont été calibrés
a l'aide du logiciel OxCal 4.3.2 (Ramsey, 2009 ; Ramsey, 2017), en utilisant les courbes
atmosphériques IntCall13 (Reimer et al., 2013) pour la période pré-essais nucléaires, et les courbes

NH1 (Hua et al., 2013) pour la période post-essais nucléaires.
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2.4.1.2. Césium-137

Le césium-137 (*¥’Cs) est un radionucléide d’origine purement anthropique, produit par fission
nucléaire de l'uranium 235 (®°U). Il s’agit d’'un des principaux contaminants radioactifs dans
I’environnement. Les principales sources d’émission de ¥’Cs dans I'atmosphére ont été les essais
nucléaires a partir des années 1950, et les accidents nucléaires majeurs tels que Tchernobyl (1986)
ou Fukushima (2011) (Audry et al., 2004 ; Abril et al., 2018). Il peut également étre rejeté de fagon

plus localisée et diffuse suite a des fuites ou incidents mineur sur des centrales et sites nucléaires.

Le ¥Cs se lie de facon quasi-irréversible aux matériaux argileux et limoneux (Francis et Brinkley,
1976 ; Poinssot et al., 1999) et possede une demi-vie de I'ordre de 30 ans, ce qui en fait un trés bon
indicateur temporel pour la datation de séquences sédimentaires récentes. En Europe, la datation au
137Cs permet généralement d’identifier deux événements: la période des essais nucléaires
(augmentation de I’activité a partir de 1954 et pic d’activité en 1963, cf. Ritchie et McHenry, 1990) et
I'accident nucléaire de Tchernobyl (1986). Il s’agit d’'un marqueur largement utilisé et accepté en
sédimentologie, mais qui n’apporte qu’une information ponctuelle et limitée: si la séquence

sédimentaire est postérieure a 1986 ou antérieure a 1950, la datation au *’Cs se révéle inutile.

Sur les carottes choisies, les échantillons pour analyses de 37Cs ont été collectés tous les 4 3 8 cm en
fonction de I'age attendu de la carotte. lls ont ensuite été séchés a I'’étuve pendant 72h a 40°C et
préservés dans des boites en polystyréne avant envoi aux laboratoires d’analyses. Deux laboratoires
ont été sollicités dans le cadre de ce travail : le LSCE (Laboratoire des Sciences du Climat et de
I’Environnement, Gif-sur-Yvette, France) et le LMRE (laboratoire de métrologie de la radioactivité
dans I'environnement, Orsay, France). La méthode d’analyse est sensiblement identique dans les
deux laboratoires : les échantillons ont été comptés pendant 24h minimum par spectrométrie
gamma a faible rayonnement de fond. Les émissions gamma ont été mesurées a l'aide d'un
détecteur germanium. Dans les analyses effectuées par le LMRE, les radionucléides suivants ont été
quantifiés simultanément : Be, #’Na, “°K, >*Mn, ’Co, *8CO, ®°Co, %°Zn, 196Rh, 108mAg, 110mAg 123Te,
1245], 1255h, 134Cs, 137Cs, 219Pb, 228Ac, 234Th, 2*1Am. Deux types de détecteurs ont été utilisés selon les
carottes sédimentaires : un détecteur "plan" Ortec GEM-FX 8530 (installé a Saclay) ou un détecteur
"puits" CAEN GWD-6023 (installé dans le tunnel souterrain de Modane). Dans les analyses effectuées
par le LSCE, des détecteurs "puits" installés dans le tunnel souterrain de Modane ont été utilisés et

les radionucléides suivants ont été quantifiés : 1¥’Cs, 219Pb, 22°Ra, 2%Ra, 228Th, 234Th, 2'Am.
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2.4.1.3. Plomb-210

Le plomb-210 (?*°Pb) est un radionucléide naturel qui appartient & la chaine de désintégration de
I'uranium-238 (%8U). Cette chaine fait notamment intervenir le radium-226 (**°Ra) contenu dans les
roches et sédiments : le 22°Pb ainsi produit par érosion dans un bassin versant donné est 3 I’équilibre
séculaire (taux de production égal au taux de désintégration) ; on le désighe comme le 21°Pb supporté
(>*°Pbs,) (Fig. 2.22). La chaine de désintégration fait également intervenir le radon-222 (**?Rn) dont
une partie s’échappe des roches sous forme gazeuse. Le plomb-210 en résultant est donc produit
dans I'atmosphére mais retombe sous I'effet des précipitations pour s’accumuler dans les sols et les
sédiments : on le désigne comme le plomb-210 en excés (*1°Pey). Le 22°Pbe, n’est donc pas a I'équilibre
séculaire dans un hydrosystéme et peut étre estimé en soustrayant le 2°Pb total au **°Ra. Il reste
soumis a la loi de décroissance radioactive : dans une séquence sédimentaire non remaniée, son
activité diminue donc avec la profondeur et peut ainsi permettre d’estimer le taux de sédimentation,
et par conséquent 'Age des dépbts. Le 22°Pb a une demi-vie de 22,3 ans, ce qui le rend détectable

dans les sédiments pendant ~100-150 ans: il est particulierement adapté a la datation de dépots
récents (Appleby, 1998).
Part of <2*Rn (***Ra

decay) escapes into
the atmosphere

?22Rn - ?‘lDPb

Unsupported 2'°Pb
washed out directly
from the atmosphere

Unsupported 7/

#10Pb washed out /

from the catchment -
I

?%Ra and *'°Pb
transported in
eroded sediment

~ =
226Rg . Water

\
b,
",

s -~ 2%RaP 22Rn P 2'9Pby, 710Pb, y, |

238 ~ / |

210Pb measured= 2'%Pbg, + 219Pb,, |

= Decay in situ: supported “1%Ph
= Decay ex situ: unsupported 21%Ph

Figure 2.22 : Sources de ?19Pb dans les sédiments. Source : Bruel et Sabatier, 2020.
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Plusieurs modeles existent pour calculer I'age d’une séquence de sédiments d’aprés son activité en
210ph,.. les deux principaux étant le modéle de taux d’approvisionnement constant (CRS pour
Constant Rate of Supply, Appleby et Oldfield, 1978) et le modéle « flux constant sédimentation
constante » (CFCS pour Constant Flux Constant Sedimentation; Goldberg, 1963). La principale
distinction entre les deux est que le CRS suppose que le flux de 2°Pb, est constant mais que le taux
d’accumulation des sédiments varie, tandis que le CFCS présuppose un taux de sédimentation
constant pendant la période investiguée. Dans le cadre de ce travail, le 22°Pbe n’a été utilisé que pour
des environnements de dépot aquatiques stables (barrage et miroir d’eau résultant de la
déconnection d’une I6ne), ol I'hypothése d’un taux d’accumulation constant apparait raisonnable ;

le modele CFCS a donc été utilisé. Il repose sur I’équation suivante :
210pbex(z) - 210Pbex(0) X e»)\t
ou z est la profondeur, t le temps et A la constante de désintégration du 2°Pb: A = In(2)/22,3.

Dans ce modele, il est nécessaire d’exclure toute mesure résultant d’'un événement instantané
(valeur basse de 2°Pbe,) avant le calcul. Un changement de taux de sédimentation peut
éventuellement étre pris en compte en appliquant I'équation séparément sur chacune des sections

ou le taux est constant (Bruel et Sabatier, 2020).

L'activité en #°Pb a été mesurée par spectrométrie gamma simultanément & l'activité en *’Cs

(mémes carottes et échantillons), la méthode étant décrite dans la section 2.1.4.2.

2.4.2. Modeles age-profondeur

Un modele age-profondeur permet d’estimer I’age d’une carotte sédimentaire a partir d’'un nombre
limité de marqueurs temporels et d’hypothéses quant a la maniere dont les sédiments se sont
accumulés entre les profondeurs datées. Un modele d’age peut étre basé sur une approche
statistique « classique » (e.g. interpolation linéaire, spline cubique : Grimm, 1990 ; Bennett, 1994 ;
Blaauw, 2010) ou une approche bayésienne (e.g. Ramsey, 2008). Dans le cadre de ce travail, le
logiciel « clam » (pour « classical age-depth modelling » ; Blaauw, 2010), développé sur R (R
Development Core Team, 2010), a été utilisé pour élaborer les modeles d’age. Il s’agit d’un logiciel
pensé pour des modeles d’age résultant principalement de datations au radiocarbone : il peut donc
calibrer des dates au *C individuellement ou les incorporer directement dans le modéle d’age. Il est

cependant possible de paramétrer le modele avec des dates issues d’autres méthodes de datation.
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Ce logiciel permet de tester rapidement plusieurs types de modeles, produit des graphiques ainsi que
des fichiers comprenant les parametres, résultats et estimations de la qualité du modele. Les types
de modeles suivants peuvent étre utilisés : i) régression linéaire ou d’ordre polynomial supérieur, ii)
interpolation linéaire entre les niveaux datés ; iii) spline cubique, lissée ou pondérée localement. Il
est possible d’indiquer la présence de hiatus dans la séquence sédimentaire ainsi que d’extrapoler en
dessous des niveaux datés, bien que cette derniére option ne soit pas recommandée. Des intervalles
de confiance pour les niveaux non datés sont automatiquement calculés par une approche Monte-
Carlo (basées sur des répétitions aléatoires). La qualité d’'une modélisation (« goodness of fit ») est
également calculée telle que le produit des probabilités des ages estimés sur les niveaux datés, et
permet d‘orienter le choix du type de modele le plus approprié pour une séquence sédimentaire

donnée.

113



CHAPITRE 2

2.5. Méthodes statistiques

2.5.1. Statistiques compositionnelles : principes et applications dans le cadre de la
these

En statistiques, une composition est définie comme une description quantitative des parties d’un
tout :

x = (xq,..,Xp) tel que L7-, x, = C est une composition, avec C une constante quelconque.

En d’autres termes, des données sont compositionnelles des lors que leur somme est égale a une
constante. En géologie et en géochimie, les données collectées sont souvent compositionnelles :
composition des roches, distributions granulométriques ou autres types de description
sédimentologiques telles que les composition argile-limons-sables, proportions relatives de différents
éléments chimiques ou contaminants, etc. Dans le cadre de cette thése, une large majorité des
données nécessitant un traitement statistique i.e. granulométrie, mesures XRF, concentrations en
contaminants est de nature compositionnelle, d’olu la nécessité de mettre en ceuvre la méthodologie

correspondante.

En effet, un probleme compositionnel ne peut étre traité rigoureusement a I'aide d’outils statistiques
classiques mais nécessite une méthodologie particuliere, développée a partir des années 1980 par
Aitchison (Aitchison, 1982). Cela est lié au fait que les données compositionnelles ne contiennent pas
de valeurs absolues, mais seulement une information relative a 'ensemble de la composition ; elles
ne peuvent donc s’exprimer qu’en termes de ratios des différentes composantes. Nombre
d’opérations statistiques impliquent ou ont pour objectif d’établir des corrélations entre des
données. Or, établir des corrélations entre des ratios, i.e. des données corrélées entre elles par
définition, est spécieux et risque de mener a des surinterprétations, ou corrélations trompeuses
(Pearson, 1896). Ce probleme a été longuement discuté sous différentes appellations : « constant
sum problem » (e.g. Miesch, 1969 ; Skala, 1979), « closure problem » (e.g. Nicholls, 1988), « negative

bias problem » (e.g. Aitchison, 2003), etc.

La méthode d’analyse compositionnelle définie par Aitchison repose tout d’abord sur la définition du
simplexe (i.e. généralisation du triangle a une dimension: un tétraédre, par exemple, est un 3-
simplexe) comme structure de base de I'espace d’échantillons dans lequel les compositions sont

définies. Il est noté :

S'D = {[:X.’l,...,:x.'ﬂ]: :X.'E-:} ﬂ{l = l_. ey D},x1+..+x_|;.= l}
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ou x est la composition, xi,...,.Xp les composants et 1, ... D les étiquettes ou variables. Cet espace
permet de s’assurer que tous les éléments sont formulés en tant que ratios. Il permet également le
respect des principes de I'analyse compositionnelle (Aitchison, 1986) : 1) I'invariance d’échelle i.e. le
fait que la taille de I'échantillon, ou la valeur absolue de la somme des composants ne soit pas
signifiante ; 2) la cohérence sous-compositionnelle i.e. le fait que les résultats d’analyses effectuées
sur une sous-composition ne doivent pas contredire ceux obtenus d’aprés l'intégralité de la

composition

Deux approches sont alors possibles pour traiter les données compositionnelles : effectuer des
transformations pour passer du simplexe a un espace (le réel, par exemple) ol les opérations
statistiques classiques peuvent étre effectuées (« log-ratio approach »), ou développer des
opérations pour traiter les données en restant dans le simplexe (« staying-in-the-simplex
approach »). Bien que la deuxiéme approche soit vraisemblablement la plus rigoureuse d’un point de
vue mathématique (Aitchison, 2003), elle nécessite une expertise plus poussée. Les statistiques
compositionnelles n’étant pas lI'objet principal de ce travail, I'approche par transformation (ou

approche log-ratio) a été préférée.

L'utilisation de transformations logarithmiques pour traiter les données compositionnelles se justifie
par le fait que des logarithmes de ratios sont invariants d’échelle et sont plus maniables,
mathématiquement, que des ratios simples. Les trois principales transformations possibles sont

alors, pour une composition quelconque x = {fxl, ey xﬂ) c sb.

- Le log-ratio additif (ou alr pour additive log-ratio) : alr: S% = RP~1 yefini par

. X XA X n—-
y = alr(x) = [log (y—l),lag (x—'), ...,lug( = l)
D D ip

Ou les ratios impliquent la division des D-1 premiers composants par le dernier composant. Le

principal inconvénient de cette transformation est la dépendance au dernier composant, qui peut
paraitre arbitraire sachant que I'utilisation d’un autre composant modifierait les résultats obtenus

(cf. Aitchison, 1986).

. . . .. D Do
- Le log-ratio centré (ou clr pour centered log-ratio) : clr: 57 = U” géfini par

et - D) (2. a(22)

D D
ot U” est un hyperplan de R™ .
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UP = {[uy, v, upli u+.. +up = 0}

_ R 1/D
Et g(x) est la moyenne géométrique :g'[_x] - '[-Hi-le}

- Lelog-ratio isométrique (ou ilr pour « isometric log-ratio »).

Contrairement aux deux transformations précédentes, l'ilr n’a pas été introduite par Aitchison mais
par Egozcue et al. (2003). Il découle de la définition d’opérations (somme, produit, distance, etc.)
dans le simplexe. Seul le produit scalaire sera défini ici car il s’agit de |la seule opération nécessaire

pour la transformation ilr.

Le produit scalaire (0, ¥0c: 87 = 57 ast défini par :

. D b
X Vi
{x, ¥l =—Z In (—)111 =)
2D i=1j=1 Y Yi

e D, pb=1
On a alors le log-ratio isométrique 17557 = B géfini par

a = E-lh'{x} = [{.'X.'J El}l‘_'i ey {.'X.', E.D—l}l‘_' ]

Avec “L -+ €D—1yne base orthonormale dans la géométrie du simplexe.

Le principal avantage de l'ilr par rapport aux deux autres transformations est qu’il conserve les

propriétés métriques des données, d’ou son appellation.

Les trois transformations permettent d’exprimer les données compositionnelles dans des espaces
réels et d’utiliser ensuite des méthodes de statistiques multivariées classiques. La démarche générale
appliquée dans le cadre de ce travail pour le traitement des données compositionnelles a donc été la
suivante : 1) Identifier les compositions et composants dans les données a traiter (i.e. formuler le
probleme en termes de compositions); 2) Appliquer une transformation log-ratio aux données
compositionnelles afin d’obtenir des vecteurs réels; 3) Appliquer une méthode de statistiques

multivariées classique.

Les transformation alr et clr ont été effectuées sous R (R development Core Team, 2020) tandis que
les transformation ilr ont été effectuées a I'aide du logiciel CoDaPack (Comas-Cufi et Thio-

Henestrosa, 2011).
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2.5.2. Méthodes statistiques classiques : analyses en composantes principales,
analyses de variance, régressions linéaires

Cette section vise a décrire les méthodes statistiques « classiques » utilisées dans le cadre de cette
these et mentionner leur application, en précisant si elles ont été mises en ceuvre sur les données
brutes ou transformées par approche log-ratio en fonction de la nature compositionnelle ou non du

jeu de données (cf. section 2.5.1).

2.5.2.1. Analyse en composantes principales

L’analyse en composantes principales (ACP) est une méthode statistique répandue pour I'étude de
données multivariées. Les variables étudiées sont transformées en un ensemble de composantes
indépendantes qui sont des combinaisons linéaires des variables initiales. Les composantes sont donc
de nouvelles variables et sont classées selon leur variance : plus la variance est élevée, plus la
composante est représentative du jeu de données initial. D’'un point de vue géométrique, cela
revient a dire qu’effectuer une ACP consiste a chercher des plans sur lesquels projeter le jeu de
données multivariées de facon a déformer le moins possible le nuage de points. L'indépendance
entre les composantes et leur classement en fonction de leur représentativité permet de rendre le
jeu de données moins redondant et d’identifier les corrélations les plus significatives entre les
variables et/ou les individus. L’ACP est couramment utilisée pour I'analyse exploratoire de données

géochimiques multivariées et son efficacité dans ce domaine a été prouvée (Yang et Cheng, 2015).

Classiquement, les deux premiéres composantes (F1 et F2) sont utilisées comme axes pour
représenter en deux dimensions un jeu de données multivariées (Fig. 2.23). Il est cependant essentiel
de prendre en compte la variabilité (ou part d’inertie) expliquée par ces deux composantes pour
estimer la pertinence de la représentation. Si la somme des variabilités des deux premiéres
composantes est trop faible, il convient de s’intéresser également aux composantes suivantes. Les
variables sont représentées sur le graphique par des vecteurs dont les normes retranscrivent les
représentations des différentes variables. Les coordonnées des vecteurs traduisent quant a elles la

corrélation des variables correspondantes avec chacun des deux axes.

Les individus sont représentés sous formes de points. Une représentation intégrant a la fois les
variables et les individus (Fig. 2.23) est appelée un biplot, et permet potentiellement d’établir des
liens entre des individus et des variables en fonction de leurs positions sur le graphique. Il est

également possible de prendre en compte des variables ou individus dits supplémentaires : dans ce
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cas, les données supplémentaires ne sont pas utilisées pour le calcul des composantes mais peuvent
étre représentées sur le cercle des corrélations obtenu et leur position peut étre interprétée : cela

permet notamment de prendre en compte des variables non-numériques.
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Figure 2.23 : Exemple de représentations d’un jeu de données géochimiques (XRF) selon leurs deux premieres composantes
(F1 et F2). Les vecteurs correspondent aux variables (éléments chimiques) et les points aux individus (échantillons mesurés).
Les données ont subi une transformation log-ratio-centrée en amont du calcul de I’ACP. Des couleurs différentes en fonction
du nom des carottes dont les échantillons proviennent permettent de faire apparaitre des regroupements d’individus.

Il est courant d’appliquer un pré-traitement en amont de I’ACP : les données sont souvent centrées
(i.e. la moyenne des données relatives a une variable leur est soustraite) et réduites (i.e. divisées par
I’écart-type de la variable considérée) afin de s’affranchir des potentielles unités. Une transformation
logarithmique peut également s’avérer pertinente et faire apparaitre d’autres corrélations lorsque

les variables sont non gaussiennes.

L’ACP a principalement été utilisée pour I'analyse des données géochimiques (XRF) ou Rock-Eval dans

le cadre de cette thése. Les calculs ont été effectués sous R (R development Core Team, 2020) a
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I'aide du package « FactoMineR » (Lé et al., 2008) et les graphes résultants ont été tracés a I'aide du

package « factoextra » (Kassambara et Mundt, 2020).

2.5.2.2. Analyses de variances

L’analyse de variance (ANOVA pour « Analysis Of Variance ») a pour but d’analyser les différences
entre différents groupes d’un échantillon donné. L’ANOVA compare les moyennes entre deux
groupes ou plus et détermine si ces moyennes sont statistiquement différentes les unes des autres.
La variable dont les données sont testées est appelée variable dépendante, tandis que la variable qui
sert a définir les groupes est qualifiée de variable indépendante. L’hypothése nulle testée est:
Hy:py = ps = -+ = W, avec Yila moyenne du groupe i et n le nombre total de groupes considérés. Si
I’ANOVA retourne un résultat statistiquement significatif, alors I'hypothése nulle est rejetée et
I’hypotheése alternative acceptée, a savoir que au moins deux groupes ont des moyennes
significativement différentes. Si le nombre de groupe est supérieur a deux, il n’est en revanche pas
possible de déterminer quels groupes spécifiques sont différents 'un de I'autre. Dans notre cas,
I’ANOVA a été utilisée de facon séparée sur deux variables granulométriques (D50 et mode) afin de
déterminer si deux groupes de mesures a des profondeurs différentes étaient statistiquement
différents; I'ambiguité mentionné ne s’est donc pas présentée. Trois conditions relatives aux
données doivent étre vérifiées avant de pouvoir utiliser une ANOVA: lindépendance des
observations, la normalité des résidus et I’"homoscédasticité (homogénéité des variances). Dans le cas
ou les données a traiter ne sont pas normales, le test de Mann-Whitney-Wilcoxon (équivalent non-
paramétrique de ’ANOVA) peut étre utilisé aux mémes fins. Les tests ANOVA ou de Mann-Whitney-
Wilcoxon) ont été effectués sous R (R development Core Team, 2020) a I'aide des fonctions intégrées

« aov » ou « wilcox.test ».

L'analyse de variance multivariée (MANOVA pour « Multivariate Analysis of Variance ») la
généralisation multivariée de I'ANOVA, nécessaire lorsque les données considérées sont
multivariées. De la méme facon, elle permet de déterminer si deux groupes indépendants (ou plus)
définis sur un ensemble de variables sont statistiquement différents. Un ensemble de conditions
doivent étre respectées afin de pouvoir utiliser une MANOVA, notamment: 1) les variables
dépendantes doivent étre continues et normales (en pratique, on teste souvent la normalité de
chacune des variables dépendantes pour chacun des groupes); 2) les matrices de covariance-
variance doivent étre homogenes ; 3) il n’y a pas de multi-colinéarité entre les variables dépendantes
(i.e. les corrélations entre les variables ne sont pas trop fortes).
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La MANOVA a été utilisée dans le cadre de cette these afin de comparer deux groupes de données
XRF (13 éléments, i.e. 13 variables dépendantes) définis en fonction de la profondeur des mesures.
Du fait de la nature compositionnelle des données XRF, une transformation ilr (cf. section 2.5.1) a été
préalablement appliquée aux données a I'aide du logiciel CoDaPack (Comas-Cufi et Thié-Henestrosa,
2011). Les tests MANOVA ont ensuite été effectués sous R (R development Core Team, 2020) a I'aide

de la fonction intégrée « manova ».

2.5.2.3. Régressions linéaires

La régression linéaire est une opération statistique classique consistant a expliquer une variable dite
dépendante (ou « a expliquer ») a I'aide d’'une autre variable dite indépendante (ou « explicative »).
La régression linéaire peut autant étre utilisée dans une approche exploratoire (i.e. déterminer s'il
existe une influence d’une variable sur une autre) que prédictive (e.g. calibration d’un appareil a
partir de mesures). Dans le modele linéaire le plus élémentaire, la relation entre variable dépendante

et variable indépendante est affine, de sorte que le modeéle peut s’écrire : ¥ = ap + a,X + £ avec ¥

la variable dépendante, X la variable indépendante, a; et @, des constantes et & I'erreur.

Les hypothéses associées au modeéle sont : 1) la distribution de I'erreur € est indépendante de X (sauf
dans le cas ou X est fixe) ; 2) I'erreur est centrée et de variance constante (homoscédasticité), et suit

une distribution normale

Des régressions linéaires simples ont été calculées afin d’estimer la relation entre les mesures
guantitatives et semi-quantitatives (XRF) de certains éléments métalliques ayant été mesurés via les
deux méthodes (cf. section 2.3.3.3), ainsi que pour évaluer l'influence de certains parameétres
granulométriques ou géochimiques (e.g. D50, TOC) sur les tendances de contaminants organiques.
Les calculs ont été effectués sous R (R development Core Team, 2020) a I'aide de la fonction intégrée

«Im ».

Similairement a la régression linéaire simple, la régression linéaire multiple permet d’expliquer une

variable dépendante mais a l'aide de plusieurs variables indépendantes. S'il existe p variables

indépendantes, le modele s’écrit alors :

Vi = Qo+ ayx; +axx]+-+ a,x +e,i=12, .0
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Avec y; la variable dépendante, (x;.l, vy xf) les p variables indépendantes, '[L'.',DJ...J ﬂpJ des
constantes, &; les termes d’erreur et m la taille de I'échantillon statistique. Les hypothéses associées

au modele sont alors : 1) les termes d’erreur g; sont mutuellement indépendants et identiquement
distribués ; 2) les termes d’erreur vérifient I'homoscédasticité et suivent des distributions normales,

3) les termes d’erreur sont indépendants des (x, ..., x7 ).

Des régressions linéaires multiples ont été calculées entre une variable granulométrique (D50 ou
mode) et treize variables XRF. Du fait de la nature compositionnelle des données XRF, une
transformation ilr (cf. section 2.5.1) a été préalablement appliquée aux données a I'aide du logiciel
CoDaPack (Comas-Cufi et Thié-Henestrosa, 2011). Le calcul de la régression a ensuite été effectué
sous R (R development Core Team, 2020) a I'aide du package « car » (Fox et al., 2020) et validé a

I'aide du package « gvima » (Slate, 2019).

2.5.3. End-Member Modelling Analysis : une méthode statistique pour I'interprétation
de la granulométrie

L'interprétation statistique des mesures granulométriques reste un sujet complexe et souvent
controversé au sein de la communauté sédimentologique. Intuitivement, I'idée que les mécanismes
de transport, les conditions de dépot ou la provenance des sédiments puissent étre déduits de
I'analyse des distributions granulométriques est cohérente et attrayante, mais en pratique,
I'interprétation s’avere souvent délicate. Le principe de décomposer (« un-mix ») des distributions
granulométriques en sous-populations élémentaires susceptibles d’étre ensuite interprétées
individuellement en tant que processus de dép6t ou de transport est globalement reconnu, en
particulier lorsque les distributions initiales sont polymodales, mais les techniques appliquées a ces
fins different. Classiquement, la méthode consiste a décomposer les distributions en courbes
paramétriques (e.g. log-normal : Curray, 1960 ; Clark, 1976 ; Sheridan et al., 1987 ; log-hyperbolic :
Christiansen et al., 1984 ; Weibull : Sun et al., 2002). Cependant, ce type de raisonnement présente
des limites : les parameétres (e.g. classes et nombre de sous-distributions) doivent étre spécifiés par
I'utilisateur ce qui rend I'approche subjective, et la performance de I'algorithme est mesurée par la
justesse du calage (« goodness-of-fit »), c’est-a-dire un critére purement mathématique qui ne
permet pas d’évaluer la pertinence du modéle en termes géologiques (LeRoy, 1981 ; Weltje, 1997 ;

Weltje et Prins, 2007).
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L'alternative la plus courante a la décomposition en courbes paramétriques est généralement
désignée par l'appellation « end-member modelling » (NB: « end-member » a été traduit par
« composantes » dans ce manuscrit). Le modele précis utilisé dans le cadre de ce travail est désigné
comme EMMA (End-Member Modelling Analysis) et a été introduit par Weltje (1997).
Conceptuellement, le modele repose toujours sur I’hypothése qu’une distribution granulométrique
mesurée a une date et un lieu donnés peut étre interprétée comme un mélange de populations
sédimentaires associées chacune a un mécanisme de transport ou de production des sédiments
(Weltje et Prins, 2003). Mathématiquement, un modele de séparation non-linéaire (ou explicite ;
« non-linear/explicit un-mixing model ») prenant en compte la nature compositionnelle des données
(cf. section 2.5.1) est appliqué. Si on écrit un ensemble de distributions granulométriques sous la

forme d’une matrice X :

Xy o Xap
Y= = i lavec E;.’:lx
Xpr =7 X

;j = cste ou les lignes correspondent a une observation (ou

np

distribution granulométrique) de nature compositionnelle, et les colonnes correspondent aux

variables (ou classes de tailles) mesurées, alors le modele général s’écrit :

X = MBE + E avec E la matrice des end-members (ou composantes), M la matrice des contributions

proportionnelles des différentes composantes et E la matrice des erreurs. On note aussi le signal

X'telque X' = MB. X', M et B sont toutes des matrices positives par définition.

Le modele est « explicite », ce qui signifie que seules les données brutes sont considérées en entrée,
tandis que le nombre de composantes, leur composition et contributions respectives sont inconnues
(Weltje et Prins, 2007). En contrepartie, des hypothéses sur les données doivent étre respectées afin
de pouvoir résoudre le probleme : 1) le niveau de bruit dans les données peut étre estimé ; 2) les
distributions granulométriques des composantes sont linéairement indépendantes (aucune
composante ne peut étre exprimée comme combinaison linéaire d’une autre) ; 3) les composantes

modélisées sont fixes et aussi proches que possibles des distributions observées.

La premiéere étape de modélisation consiste a estimer le nombre optimal de composantes g :
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X' = MEB = AF( avec F une matrice de taille g # p d’axes linéairement indépendants, 4 une matrice

1 = g des coordonnées des observations selon ces axes et ¢ une matrice diagonale positive de taille

p + p comprenant des facteurs de pondération.

X' se doit toujours d’étre positive mais cette condition ne s’applique pas a F et (7, ce qui simplifie le
probléeme. Le nombre maximal de composantes est limité par la condition d’'indépendance linéaire,
et le nombre de composantes optimal est estimé via le coefficient de détermination moyen (Weltje,
1997), qui exprime la proportion de variance de chaque variable qui peut étre reproduite par le

modele (on retrouve le principe de maximisation de la variance, déja appliqué dans I’ACP).

La deuxiéme étape consiste a estimer la composition des composantes. On écrit :

X' = MB= AFG = AT 'TFGdefaconaceque M = AT tet B = TFG.

On réalise ainsi que le nombre de matrices de transformation T est potentiellement infini puisque

TT~1 =I. Pour restreindre le nombre de matrices T possibles, on fixe alors une autre condition qui

consiste a satisfaire a la fois faisabilité mathématique (i.e. la matrice des contributions M doit étre

positive) et la faisabilité géologique (i.e. la matrice des composantes/end-members B doit étre aussi
représentatives des distributions observées que possible). Plus intuitivement, cela signifie que pour
un nombre de composantes fixées (étape 1), la solution optimale au probléme est de formuler un set
de composantes qui renferme le plus de points de mesures dans I'espace le plus étroit possible
(Weltje et Prins, 2007). On procéde ensuite par itération (Fig. 2.24): un ensemble initial de
composantes est choisi de facon aléatoire, et des ensembles intermédiaires sont générés par
transformation des coordonnées. L’algorithme converge naturellement car les ensembles successifs

de composantes incluent les ensembles précédemment générés.
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Figure 2.24 : lllustration de I’étape 2 de I'algorithme EMMA (détermination de la composition des différents end-members)
pour un jeu de données théorique comprenant trois variables. Le jeu de données inclue les véritables sous-distributions a
partir desquelles les mélanges ont été générés. A) Phase d’initialisation : les carrés correspondent aux données observées et
les étoiles soit les véritables composantes (que I'on cherche a modéliser) ; B) Série d’itération au cours desquelles I'espace de
mélange est étendu ; C) Composantes modélisées aprés convergence (il s’agit des sommets de I'espace défini) afin d’inclure
I’'ensemble des données dans un espace minimisé. Source : Weltje et Prins, 2007.

Cet algorithme a été formalisé et automatisé dans le package « EMMAgeo » (Dietze et al., 2012 ;
Dietze et Dietze, 2019) développé sous R (R development Core Team, 2020). Le package prend un
ensemble de distributions granulométriques en entrée (I'ensemble des échantillons mesurés dans
une ou plusieurs carottes sédimentaires, dans notre cas) et calcule les composantes optimales pour
représenter cet ensemble de distributions selon l'algorithme EMMA précédemment décrit.
L'utilisateur peut agir sur le nombre de composantes et leur composition, mais le choix est orienté et

encadré par les calculs.
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Figure 2.25 : Principe général du package EMMAgeo basé sur I'algorithme EMMA.

Le package permet ensuite la visualisation des contributions relatives des différentes composantes
définies en fonction de I’échantillon (i.e. en fonction de la profondeur dans notre cas), ce qui permet
éventuellement de mettre en lumiére des changements de processus de sédimentation au sein d’une
carotte (Fig. 2.25). Il fournit également des mesures de la représentativité de la modélisation telles
que la variance expliquée en fonction de la classe de taille (permet d’estimer quelles classes de tailles
ne sont pas représentées par les composantes modélisées) ou de I'échantillon (permet d’estimer la

représentativité de la modélisation en fonction de la profondeur).
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3.1. Caractérisation de sédiments hérités liés aux travaux de correction du Rhone
(1850-1900) a I’échelle d’un trongon court-circuité

3.1.1. Introduction et enjeux

Ce chapitre a pour but de mettre en évidence I'existence de sédiments hérités liés a des
aménagements fluviaux le long du corridor anthropisé du Rhone, en se concentrant sur les sédiments
accumulés dans les plaines d’'inondation. Dans cette premiere section, il est tout d’abord question
d’initier la démonstration a I'échelle d’un site d’étude, Péage-de-Roussillon, en établissant les

hypothéses suivantes :

- Les infrastructures fluviales couramment observées sur les cours d’eaux européens telles que
les barrages au fil de I'eau, les digues, les épis, etc. entrainent le dépdt de sédiments hérités
sur la plaine d’inondation ;

- Les sédiments hérités en question sont épisodiques et peuvent étre reliés a une fenétre
temporelle délimitée durant laquelle un ou plusieurs types d’aménagement ont été mis en
place ;

- Les sédiments hérités en lien avec les infrastructures fluviales peuvent étre caractérisés de
facon fiable par un ensemble de marqueurs anthropiques qui seront a déterminer au cours

de I'étude.

La démarche appliquée afin de prouver ces hypothéses correspond a la méthodologie
multidisciplinaire décrite dans la section 2.2. Pour rappel, il s’agit dans un premier temps de
reconstituer I’évolution morphologique du site d’étude d’aprés des données historiques, puis de
caractériser I'environnement sédimentaire a 'aide de sondages géophysiques ; les sondages GPR
utilisés dans cette section sont localisés sur la Fig. 3.1. L'analyse des profils géophysiques permet de
déterminer les positions optimales pour extraire des carottes sédimentaires qui sont ensuite
caractérisées de multiples facons afin de déterminer les propriétés des sédiments investigués.
L'emplacement des carottes étudiées dans cette section est indiqué sur la Fig. 3.1, tandis que le

tableau 3.1 récapitule leurs caractéristiques ainsi que les analyses réalisées sur chacune d’entre elles.
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Figure 3.1 : Rhéne court-circuité de Péage-de-Roussillon avec I'emplacement des sondages au radar géophysique (GPR) et

des carottes sédimentaires utilisées dans cette section.

Tableau 3.1 : Caractéristiques des carottes sédimentaires étudiées dans cette sous-section, et analyses réalisées dessus.

Carotte Longueur (cm) Distance du Altitude (m) Fréquence Analyses réalisées
chenal principal d’inondation
(m) actuelle
(jour/an)

C10a 111 80 136.78 1.08 Granulométrie — TOC — 137Cs — 14C
(une mesure) — Eléments
métalliques — XRF — PCBs

C10b 158 130 135.78 1.72 Granulométrie — TOC — 137Cs — 14C
(une mesure) — Eléments
métalliques — XRF — PCBs

C10c 269 300 137.04 0.56 Granulométrie — 1C (une mesure) —

Eléments métalliques — XRF

Cl2a 187 230 136.36 0.52 Granulométrie — 14C (trois mesures)

— Eléments métalliques — XRF
C12b 266 400 135.24 3.20 Granulométrie — 14C (deux mesures)
— Eléments métalliques — XRF
c3 256 170 138.16 0.40 Granulométrie —Eléments
métalliques — XRF
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3.1.2. Résultats et interprétations

3.1.2.1. Analyse planimétrique et géophysique de la zone d’étude

a)
B Lit mineur

@ Carotte sédimentaire  —— profi GPR  — [nfrastructures de correction (digues, épis, casiers)

Figure 3.2 : a. Analyse diachronique de la zone d’étude ; b. Modéle numérique de terrain (MNT) de la zone d’étude autour du
GPR10; c. Modéle numérique de terrain (MNT) de la zone d’étude autour du GPR 12. Sources : MNT fourni par la Compagnie
Nationale du Rhéne dans le cadre de I’Observatoire des sédiments du Rhéne

L'analyse chronologique du site d’étude de PDR (Fig. 3.2.a) illustre les impacts des deux phases
d’aménagement successives sur le lit mineur et les marges alluviales. Entre 1860 et 1949, une
diminution significative de la largeur du chenal principal est observée suite a la mise en place des
infrastructures Girardon, de méme que la disparition de plusieurs chenaux secondaires. Entre 1949
et 2009, les changements sont plus subtils (mis a part la mise en place du canal de dérivation) mais
on peut néanmoins remarquer un rétrécissement supplémentaire du chenal principal et des chenaux

secondaires. Les emplacements des profils GPR et des carottes sédimentaires ont été choisis suite a
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cette analyse chronologique combinée avec le modeéle numérique de terrain (MNT) de la zone

d’étude (Fig. 3.2.b-c). L'objectif était d’identifier des sites ayant connu une évolution morphologique

suite a la mise en place des différentes phases d’aménagement, afin de maximiser les chances

d’observer des sédiments impactés par ces infrastructures.

Le GPR10 est en partie situé sur une zone qui faisait partie du chenal principal en 1860 et
s’est aterrée suite a la mise en place des infrastructures Girardon. Le MNT permet également
de souligner I'existence de deux anciens chenaux secondaires (Fig. 3.2.b). Trois carottes
sédimentaires ont été prélevées dans cette zone de facon a maximiser le nombre
d’environnements de dépoét étudiés : la carotte C10a est proche du chenal dans la bande
récemment aterrée, la carotte C10b est située dans I'un des anciens chenaux secondaires et
la carotte C10c est significativement plus éloignée du chenal, dans une zone déja terrestre
avant la premiére phase d’aménagement.

Le GPR12 est situé dans une zone de chenaux divagants, comme le montrent la
représentation du chenal actif en 1860 (Fig. 3.2.a) et le MNT (Fig. 3.2.c) sur lequel de
nombreux anciens chenaux secondaires peuvent étre observés. La zone semble s’étre
stabilisée entre 1860 et 1949, et le profil GPR est de nos jours entouré de deux chenaux
secondaires. Les deux carottes sédimentaires collectées le long du GPR12 ont également été
positionnées de facon a diversifier les environnements étudiés : C12a est représentative d’un
environnement de chenaux divagants ayant possiblement alterné entre des phases
aquatiques et terrestres, tandis que C12b a été volontairement extraite dans un ancien
chenal secondaire.

Finalement, la carotte C3 a été prélevée dans une zone qui n’a pas subi de modification
morphologique significative suite a I'implémentation des infrastructures Girardon, dans le

but de servir de témoin.

3.1.2.2. Caractéristiques granulométriques

La majorité des carottes sédimentaires présente une séquence stratigraphique similaire (Fig. 3.3) : du

bas vers le haut, on trouve une couche sableuse comprenant occasionnellement des graviers, puis

une alternance de couches sableuses et de limons, une couche de limons foncés et finalement une

couche de terre superficielle riche en matiere organique. Seul le profil stratigraphique de C3 differe

de ce motif, la carotte étant principalement composé de sables grossiers.
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Figure 3.3 : Description stratigraphique, représentation en « heatmaps » de la granulométrie et graphe « EMMA » pour
chacune des six carottes sédimentaires étudiées dans cette section. Les positions des échantillons analysés au radiocarbone
sont également indiquées.

Les “heatmaps” granulométriques permettent d’identifier un autre motif sédimentaire que I'on
retrouve dans la majorité des carottes : un changement brusque de la typologie des distributions
granulométriques, représenté par une ligne rouge sur la Fig. 3.3. En dessous de cette limite, les
sédiments sont grossiers (D50 comprise entre 100 et 1000 um) et bien triés, tandis qu’au-dessus de
la limite, les sédiments sont plus fins (D50 comprise entre 10 et 50 um majoritairement) et peu triés :
les tailles de grains sont également réparties au sein de la distribution, la fréquence d’occurrence
d’une classe de taille donnée dépassant rarement les 5%. De plus, la D50 et le mode sont confondus
en dessous de la limite granulométrique, mais clairement distincts au-dessus. Finalement, les
sédiments de la partie supérieure des carottes sont particulierement homogenes en termes de tailles
et de distribution, tandis que ceux des sédiments de la partie inférieure sont sujets a de plus fortes

variations. Ces observations s’appliquent a toutes les carottes sauf C3 qui ne présente aucune des
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caractéristiques soulignées, ce qui s’explique vraisemblablement par son role de carotte « témoin ».
Dans le cas de la carotte C10b, la D50 et le mode restent tres variables au-dessus de la limite,
cependant cela peut étre lié au fait que la carotte est située dans un ancien chenal comblé : les
variations de connectivité au cours du temps (crues, débits variables dus au barrage) pourraient

expliquer une telle disparité des statistiques granulométriques.

L'algorithme « End-Member Modelling Analysis” (EMMA) a été implémenté sur I'ensemble des
données granulométriques des six carottes sédimentaires. Les résultats montrent que le corpus de
distributions granulométriques est représenté de fagon optimale par quatre composantes (Fig. 3.3.g).
Les modes principaux sont situés a 35, 140, 280 et 630 um. Ce modéle de composantes a une
variance expliquée relative aux tailles de classes de 76%, et relative de 85% aux échantillons, ce qui
montre une bonne représentation des distributions granulométriques. La limite identifiée sur les
“heatmaps” se retrouve également a partir des graphiques représentant les proportions des
différentes composantes en fonction de la profondeur (Fig. 3.3). Elle se manifeste comme un
changement abrupt dans la répartition des « End-members » (EM): EM1 —et dans une moindre
mesure EM2— deviennent largement prédominants au-dessus de la limite tandis que les deux autres
EMs ne sont quasiment plus représentés. Les résultats de 'EMMA corroborent donc le fait qu’il
existe un changement brutal des caractéristiques granulométriques qui peut étre observé de fagon
quasi-systématique dans les carottes étudiées. Si cette limite dérive initialement de simples
observations basées sur les données granulométriques, le fait qu’elle apparaissent également dans la

répartition verticale des composantes issue de 'lEMMA lui donne une signification statistique.

La limite granulométrique n’apparait pas dans C3, ce qui est cohérent avec le fait qu’il s’agisse d’une
carotte témoin issue d’'une zone a priori peu impactée par les infrastructures Girardon ou les
aménagements CNR. Le but de cette section étant d’identifier et de caractériser des sédiments
hérités d’infrastructures, la carotte C3 a donc été exclue des analyses chimiques et statistiques

ultérieures.

A partir des observations granulométriques ci-dessus, nous sommes en mesure de formuler
I’hypothése que cette rupture granulométrique résulte de la mise en place de I'une ou l'autre des
phases d’aménagement, ce qui signifierait que les sédiments au-dessus de la limite pourraient étre
considérés comme des sédiments hérités induits par des infrastructures. La validité de I'hypothése
ainsi que la phase d’aménagement responsable de ces dépots sédimentaires restent a démontrer

dans la suite de ce sous-chapitre.
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3.1.2.3. Datation des carottes sédimentaires

3.1.2.3.1. Datation au **’Cs
Les tendances verticales d’activité en *’Cs sont semblables dans les carottes C10a et C10b (Fig. 3.4).

Les activités sont en dessous de la limite de détection (1,2 Bq kg en moyenne sur ces carottes) du
fond des carottes jusqu’a environ 30-35 cm, puis augmentent rapidement jusqu’a ~20 Bqg kg? dans
les deux carottes. La normalisation au COT ne modifie pas les tendances observées. On notera qu’un
point aberrant a été ignoré dans chaque carotte car il était précisément localisé a la jonction entre
les deux sous-sections, et donc vraisemblablement le résultat d’une contamination par des

sédiments de surface lors de I’extraction de la carotte.
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Figure 3.4 : De gauche a droite : teneur en carbone organique total et D50, concentrations en éléments métalliques (Zn, Pb,
Cu), concentrations en PCBs (3>7PCBi), données XRF (coordonnées selon I'axe F1 issu de l'analyse en composantes
principales) et activité en 137Cs avec indication des datations au radiocarbone effectuées, pour a) la carotte C10a et b) la
carotte C10b. NB : Dans le cas des PCBs et du 137Cs, la courbe en pleine couleur correspond aux valeurs mesurées, tandis que
celle en semi-transparence correspond aux valeurs normalisées au COT.

Aucun pic d’activité n’a été enregistré dans ces carottes, néanmoins I'émergence d’une activité en
137Cs dans I'environnement peut étre reliée au début de la période des essais nucléaire en 1954. Il est
donc possible de conclure que les 30-35 derniers centimetres des carottes datent des années 1950

ou plus tard.
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3.1.2.3.2. Datation au radiocarbone

Parmi les huit échantillons analysés, deux n’ont donné aucun résultat car les échantillons se sont
avérés trop petits ou ont été perdus (tableau 3.2). La plupart des dates obtenues pour le reste des
échantillons sont comprises entre le 17 et le 20°™ siécle, a I'exception d’un échantillon de la carotte
C10a qui est daté de 1058-6232 av. JC. Cependant, étant situé a seulement 72 cm de profondeur, il
apparait improbable qu’il ait été déposé pour la premiére fois il y a 8000-9000 ans. Il est en revanche
possible qu’il s’agisse de sédiments anciens mais remaniés plus récemment, ou que ce résultat soit
di a une erreur d’échantillonnage. En effet, les sédiments de la zone contenaient une grande
qguantité de micro-charbons fossiles qui se confondent facilement avec des micro-charbons

organiques et sont ainsi susceptibles de fausser la datation.

Tableau 3.2 : Position dans les carottes des échantillons datés au radiocarbone et dates calibrées correspondantes

Carotte Nom de Profondeur (cm) Type Date non Date calibrée
I’échantillon d’échantillon/ calibrée
remarque
C10a Poz-99807 72-74 TOC, 0.04 mgC 7710+ 180 BP  7058-6232 av. JC
C10b Poz-99811 102-103 TOC, 0.01 mgC Pas de résultat : /
échantillon trop
petit
Cl10c Poz-99810 211-213 TOC, 0.15 mgC 595 + 30 BP 1378-1410 ap.
JC
Cl2a Poz-99789 105-108 Reste de 104.57 £ 0.31 1876-1892 ap.
plantes, pMC JC
moderne
P0z-99790 129-132.5 0.4 mgC 75+ 30BP 1810-1925 ap.
JC
Poz-0 153.5-156.5 TOC, lost Pas de résultat : /
échantilon
perdu
C12b P0z-99808 85-88 TOC, 0.12 mgC 100 £ 60 BP 1810-1925 ap.
JC
Poz-99809 266-271 TOC, 0.4 mgC 295 + 30 BP 1613-1659 ap.
JC

L’échantillon a 210 cm de profondeur dans la carotte C10c est également plus ancien que ce que I'on
aurait pu attendre a premiére vue, avec une date estimée entre 1378 et 1410. Cependant la datation
reste plausible si I'on considere la profondeur de I’échantillon ainsi que le fait que la carotte est la
plus éloignée du chenal principal. Les quatre échantillons restant (dans les carottes C10c, C12a et

C12b) sont datés de 1613 a 1925 (tableau 3.2). Les périodes estimées apparaissent valides mais sont
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dans I'ensemble trop larges pour s’avérer réellement informatives. Dans I'ensemble, les résultats des
analyses radiocarbone ne sont pas assez précis pour nous permettre de tirer des conclusions

supplémentaires, mais restent cohérents avec les informations issues du **’Cs.

3.1.2.4. Tendances verticales des caractéristiques géochimiques des sédiments

3.1.2.4.1. Tendances verticales en COT et contaminants
La teneur en carbone organique total (COT) totale varie entre 0 et 3% et augmente tout au long des

carottes C10a et C10b (Fig. 3.4). Dans le cas de C10a, une premiére augmentation autour de 72 cm
coincide avec la rupture granulométrique, et une deuxieme peut étre observée autour de 30 cm.
Dans le cas de C10b, le COT est plus variable mais une tendance a I'augmentation a partir de 30 cm

peut néanmoins étre distinguée.

Les concentrations en éléments métalliques pour un élément donné (Zn, Pb ou Cu) sont similaires
dans les carottes C10a et C10b (Fig. 3.4). Aucun motif particulier ne peut étre identifié, mais il existe
une tendance globale a I'augmentation des concentrations du bas vers le haut des carottes. Dans le
cas de la carotte C10a, on remarque également que le début de I'augmentation des concentrations
coincide avec la rupture granulométrique précédemment identifiée. Les concentrations en éléments
métalliques ont été également normalisée a I'aluminium afin d’enlever un possible effet
granulométrique (Ho et al., 2012). Les profils verticaux résultant (courbes rouges dans la Fig. 3.4)
montrent des variations tres similaires a celles de profils non-normalisés, ce qui indique que les
concentrations mesurées n’ont pas été significativement impactées par les variations de taille des
sédiments. Des profils verticaux supplémentaires pour les sept éléments mesurés (Al, Zn, Pb, Ni, Cu,

Cd et Hg) et pour chacune des carottes a I'exception de C3 peuvent étre trouvés en annexe (Fig. Al).

Les concentrations en PCBs indicateurs sont insignifiantes (0.4 ug kg en moyenne) sur la majeure
partie des carottes Cl0a et C10b (Fig. 3.4): les premiéres concentrations significatives sont
respectivement a 35 et 45 cm de la surface. Les concentrations augmentent ensuite rapidement
jusqu’a ~20 pg kg a partir de 10-15 cm dans les deux carottes. De la méme facon que pour le ¥¥'Cs,
un point aberrant par carotte situé a la jonction entre les deux sous-sections n’a pas été considéré

dans l'interprétation.

3.1.2.4.2. Tendances géochimiques verticales identifiées par X-Ray fluorescence
Des modeles de régression linéaire entre les données semi-quantitative obtenues par XRF et les

concentrations correspondantes donnent des variances expliquées de 0,00 pour Al, 0,37 pour Cu,
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0,61 pour Pb et 0,8 pour Zn (Fig. 3.5). On peut donc considérer que les mesures XRF refléetent les
véritables concentrations dans le cas du zinc —et dans une moindre mesure du plomb. Pour les
autres éléments, les mesures XRF ne devraient pas étre considérées individuellement, mais peuvent
étre utilisées dans une analyse plus globale.
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Figure 3.5 : Régressions linéaires entre les concentrations et les mesures XRF d’éléments métalliques (Zn, Pb, Cu, Al)
mesurées sur les carottes sédimentaires C10a, C10b, C10c, C12a, C12b.

Les résultats d’une analyse en composantes principales calculée a partir des données XRF des
carottes C10a, C10b, Clc, C12a et C12b sont représentés dans un biplot ol la couleur des individus
dépend de la carotte a laquelle ils appartiennent (Fig. 3.6.a). Les variances expliquées combinées des
deux premieres dimensions de I'ACP donnent 64,1%, ce qui est satisfaisant. Si I'on s’intéresse aux

variables, deux poéles peuvent étre identifiés sur le graphique :

- Zn, Cu et Pb ont une forte corrélation positive au premier axe, et sont des contaminants

métalliques historiques ;
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- A l'opposé, Al, Si et —dans une moindre mesure— Rb ont une forte corrélation négative a
I'axe F1; ils sont par ailleurs souvent considérés comme des éléments conservatifs ou de

référence (Brown et al., 2000 ; Boés et al., 2011 ; Burnett et al., 2011).

On peut déduire de ces observations que I'axe F1 est vraisemblablement représentatif du niveau de
contamination des sédiments. Il a donc été jugé intéressant de tracer les coordonnées des
échantillons selon I'axe F1 en fonction de la profondeur, afin d’estimer les tendances globales de
contamination verticale pour chacune des carottes (Fig. 3.4 pour les carottes C10a et C10b, et Fig. Al
en annexe pour les trois autres carottes). On observe alors une tendance de contamination
croissante en direction de la surface dans les carottes C10a, C10b, C12a et C12b. Pour ces carottes,
les coordonnées selon F1 passent de négatives a positives a la méme profondeur ou les limites

granulométriques ont été identifiées.

- Gradient de contamination +

»
>

Eléments conservatifs Contaminants

1

& A e
r L]
o 0mmmmm e .oy~ o R O3 il Sale
;: A ° O'b".:b
o A . Core
@® Cl0a
C10b
C10c
Cl2a
-1 ® C12b
=
1 0 1 2

F1(41.3%)

Figure 3.6 : Biplot de I'analyse en composantes principales calculée a partir des données XRF (préalablement log-ratio
centrées). La couleur des individus dépend de la carotte sédimentaire a laquelle ils appartiennent.

Pour explorer plus en détails les corrélations entre la granulométrie et les caractéristiques
géochimiques issues des données XRF, il a été déterminé si la limite granulométrique avait
également une signification statistique relative aux mesures XRF. Les données XRF ont été séparées

en deux groupes en fonction de leur position par rapport a la rupture granulométrique (en dessous
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ou au-dessus) et une analyse de variance multivariée (MANOVA) a été calculée pour comparer les
groupes. La p-value résultante est inférieure & 2,2.10%® d’aprés quatre tests distincts (Wilks, Pillai,
Hotelling et Roy) ce qui prouve que les groupes ont des moyennes significativement différentes et

donc que la limite granulométrique a également une signification géochimique.

Tableau 3.3 : Statistiques des modéles de régressions linéaires multiples calibrés entre les données XRF et granulométriques.

D50 ~ 13 éléments XRF Mode ~ 13 éléments XRF

Ensemble des données XRF R? ajusté = 0.69 R? ajusté = 0.60

P-value < 2.2*10°1¢ P-value < 2.2*101°
Groupe de données au-dessus R? ajusté = 0.61 R? ajusté = 0.54
de la limite granulométrique

P-value < 2.2*10°1¢ P-value < 2.2*101°
Groupe de données en R? ajusté = 0.55 R? ajusté = 0.46
dessous de la limite n 16 er 16
granulométrique P-value < 2.2*10 P-value < 2.2*10

Afin de clarifier les possibles effets confondants liés a I'affinité des contaminants pour les sédiments
fins, plusieurs modeles de régression linéaire multiples ont été calibrés entre les données XRF (13
éléments soit 13 variables) et les principales statistiques granulométriques (D50 et mode). Les calculs
ont été effectués sur I'ensemble des données, puis séparément sur les groupes définis
précédemment (au-dessus et en dessous de la rupture granulométrique). Les statistiques en
résultant (tableau 3.3) montrent des corrélations substantielles, la plupart des coefficients de
détermination étant supérieurs a 0.5 avec des p-values significatives. La corrélation la plus
importante est obtenue pour le modéle reliant la D50 a I’ensemble des données XRF, avec un R? égal
a 0,69. On peut conclure de ces statistiques que l'augmentation de la contamination dans les
sédiments situés au-dessus de la limite granulométrique est en partie due a la diminution de la taille
des sédiments : les sédiments fins de la partie supérieure des carottes sédimentaires fixent mieux les

contaminants, entrainant une contamination plus importante.

3.1.2.5. Identification de sédiments hérités des infrastructures a partir des sondages
géophysiques

Les profils GPR10 et GPR12 présentent tous deux de nombreux réflecteurs subparalléles qui

correspondent vraisemblablement a différentes couches de sédiments déposées successivement au
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cours du temps. Dans certaines zones des profils, cependant, aucun réflecteur n’est visible et I'image
apparait floue : il peut s’agir de couches riches en particules fines, car les ondes électromagnétiques
du GPR sont mal transmises a travers ce matériau. Deux chenaux comblés peuvent étre identifiés sur
le profil GPR10, et un sur le GPR12. Tous correspondent a d’anciens chenaux secondaires qui avaient
déja pu étre observés sur les MNT du site d’étude (Fig. 3.2), ce qui montre la pertinence des
sondages GPR pour l'identification de changements morphologiques et/ou d’anciennes formes
fluviales. Les carottes sédimentaires interprétées (stratigraphie et limite granulométrique) ont été
replacées sur les profils et permettent ainsi de révéler la correspondance entre les réflecteurs
soulignés sur les sondages et les unités stratigraphiques issues de la description des carottes. Dans le
cas de la carotte Cl2b, par exemple, le réflecteur correspondant au fond d’un ancien chenal
secondaire (ligne orange sur la Fig. 3.7) coincide avec la limite entre les sables grossiers et les sables
fins de la description stratigraphique. De la méme fagon, des réflecteurs majeurs sur les GPR 10 et 12
(lignes rouges sur la Fig. 3.7) coincident avec les limites granulométriques des carottes C12a, C12b
(Fig. 3.3.d-e), C10a et C10b (Fig. 3.3.a-b) respectivement. Cela montre que la limite granulométrique
est continue, ce qui signifie qu’elle est apparue de facon simultanée sur les deux sites et qu’elle a
donc été causée par une perturbation commune, telle que la mise en place d’infrastructures. On
remarque également que la carotte C10b est sur le bord d’'un chenal comblé, la limite
granulométrique correspondant au fond de I'ancien chenal: cela explique que I'épaisseur de
potentiels sédiments hérités soit deux fois plus importante dans la carotte C10b par rapport a la

carotte C10a.
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Figure 3.7 : Interprétation des profils GPR10 et GPR12, avec les carottes C10a, c10b, C12a et C12b positionnées sur les profils
et la couche correspondant aux sédiments hérités délimitée. Une version non-interprétée des profils se trouve dans en
annexe (Fig. A2).

Les sédiments hérités caractérisés d’apres I'analyse de carottes sont donc représentatifs d’une
couche sédimentaire qui couvre au minimum la longueur de deux profils GPR i.e. jusqu’a 300 m et
500 m pour les profils GPR10 et GPR12 respectivement. Il est raisonnable de présumer que cette
couche existe également sur la majorité de la plaine d’inondation du site d’étude. Sur les sondages
étudiés, son épaisseur varie de 50 a 150 cm. Ces variations sont vraisemblablement liées aux
inégalités topographiques initiales, mais la couche semble néanmoins s’étre déposée de fagon assez
uniforme sur le RCC de Péage-de-Roussillon, résultant en une homogénéisation de I’'environnement

sédimentaire superficiel.
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3.1.3. Discussion

3.1.3.1. Un résumé chronologique des impacts des infrastructures sur
I’environnement sédimentaire de Péage-de-Roussillon

Un changement brusque des caractéristiques granulométriques a été identifié dans cing des six
carottes étudiées. Cette limite coincide avec une augmentation des concentrations en éléments
métalliques et une modification de la composition géochimique des sédiments. De plus, elle
correspond a un réflecteur majeur identifié sur les sondages GPR. Un changement aussi systématique
ne peut que résulter d’'une perturbation majeure des dynamiques hydromorphologiques a I’échelle
du RCC. Au vu du contexte historique de la zone, deux évenements sont susceptibles d’avoir
provoqué une telle modification : la mise en place des infrastructures Girardon dans les années 1880,
ou la construction du barrage et la mise en dérivation en 1978. Les tendances croissantes des
activités en ¥’Cs dans les carottes C10b et C10a ont permis d’identifier une portion de ces carottes
datant des années 1950 ou plus tard, et les tendances de contamination en PCBs confirment cette
déduction. La limite granulométrique est située en dessous de ces sédiments caractérisés par un
début de contamination en *¥’Cs et PCBs dans les deux carottes, et est donc antérieure aux années
1950. Le changement granulométrique ne peut donc pas avoir été causé par la dérivation —
implémentée en 1978— et, par élimination, résulte donc de la mise en place des travaux de
correction. Les dépots sédimentaires particuliers situés au-dessus de la limite ont donc été influencés
en termes de typologie et de composition géochimique par ces infrastructures: ils peuvent

raisonnablement étre qualifiés de sédiments hérités d’aménagements.

L'analyse des tendances verticales en contaminants et radionucléides suggere qu’un deuxiéme
évenement majeur a impacté les dépots sédimentaires de plaine d’inondation de la zone. En effet,
alors que la contamination aux PCBs enregistrée dans les sédiments suit en temps normal un motif
connu (apparition dans les années 1940-1950, augmentation jusque dans les années 1990, puis
diminution, cf. section 2.3.2.1), aucune tendance décroissante en PCBs n’a été observée dans les
carottes étudiées, et les concentrations relativement faibles (20 pg kgau maximum) signifient que le
pic de contamination n’a probablement pas été atteint non plus. De la méme facon, seule
I’émergence de la contamination au ¥Cs a été enregistrée et donc attribuée aux essais nucléaires,
mais le deuxiéme pic typiquement observable dans les sédiments (accident de Tchernobyl en 1986)
n’est pas présent. Ces deux constats prouvent que la sédimentation sur la plaine d’inondation a cessé
avant les années 1980, raison pour laquelle ni I'accident de Tchernobyl, ni le pic de contamination

des PCBs n’ont été enregistrés. La mise en dérivation ayant été achevée en 1978, nous supposons
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gue cette deuxiéme phase d’aménagement est la cause de l'arrét de la sédimentation. Une telle
explication est cohérente temporellement, mais également en termes de possibles mécanismes : le
barrage a diminué le débit du Vieux Rhone d’un facteur de 10 a 20, ce qui a grandement réduit la
fréquence et 'amplitude des crues (Dépret et al., 2017) et par conséquent la sédimentation sur la

plaine d’inondation.

3.1.3.2. Mécanisme a l'origine des sédiments hérités

Des sédiments hérités d’infrastructures ont été identifiés, et leur origine a été expliquée a partir de
marqueurs temporels issus des carottes sédimentaires et de connaissances relatives a I'histoire du
site d’étude. Cependant, ces observations ne permettent pas de déterminer automatiquement le
mécanisme a 'origine du dépot des sédiments hérités : pourquoi la construction d’infrastructures de
correction du tracé a-t-elle résulté en une couche homogeéne de sédiments fins déposée sur la

majorité de la plaine d’inondation ?

Comme indiqué dans la section 2.1.1.2, les infrastructures Girardon ont été mises en place afin de
faciliter la navigation sur le Rhone. Elles ont entrainé une diminution de I'aire du lit mineur de 40%
sur le RCC de Péage-de-Roussillon (Bravard et Clemens, 2008 ; Tena et al., 2020), le rétrécissement
de la largeur du lit et son incision (Parrot, 2015 ; Tena et al., 2020) ainsi que I'augmentation de la
puissance spécifique du fleuve (Gaydou, 2013). Il est couramment admis que la mise en place
d’infrastructures dans le lit mineur ou les marges fluviales tend a réduire la fréquence et I'amplitude
des crues puisqu’un débit plus important est nécessaire pour provoquer un débordement du fleuve
suite a l'incision du chenal. Par conséquent, notre hypothese pour expliquer la mise en place des
sédiments hérités est que l'implémentation des infrastructures Girardon a entrainé une perte
partiale de connectivité latérale, de facon a ce que les sédiments grossiers et moyens ne puissent
plus étre transportés sur la plaine d’inondation. Cela est cohérent avec le fait que la partie supérieure
des carottes sédimentaires est presque exclusivement constituée de limons tandis les sables et
graviers ne se retrouvent que dans la partie inférieure. Les casiers ont par ailleurs pu agir comme des
zones « tampons » ou les sédiments grossiers et moyens ont été piégés avant de pouvoir atteindre
les berges. lls sont également susceptibles de provoquer un ralentissement des flux débordants qui a
permis le dép6t des fines par un mécanisme de décantation (Dépret et al., 2017). De fagon analogue,
Magilligan (1992) a expliqué une séquence granodécroissante observée sur des sédiments de la
plaine d’inondation du Wisconsin (Etats-Unis) par le fait que I'aggradation progressive des marges
avait résulté en une plaine d’inondation surélevée, dépassant la capacité de la plupart des crues a
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transporter des sédiments grossiers jusqu’aux berges. Le mécanisme de mise en place des sédiments
hérités est vraisemblablement analogue, la différence étant que la déconnection ne s’est pas
effectuée progressivement suite a I'aggradation naturelle de la plaine d’inondation, mais en I'espace
de quelques années suite a la mise en place soudaine des infrastructures Girardon. Finalement, il
convient de mentionner le fait que si le Rhone pré-aménagements présentait une configuration en
tresse avec de nombreux chenaux divagants, les infrastructures Girardon ont fixé la morphologie du
chenal principal et limité la mobilité des chenaux secondaires. Cette immobilisation de Ia
morphologie du lit majeur a contribué a I'accumulation sur plusieurs dizaines d’années de sédiments
hérités qui auraient été vraisemblablement remaniés si le fleuve avait conservé une configuration en

tresse.

Pour résumer, le dépot exclusif des matériaux fins caractéristiques des sédiments hérités sur ce RCC
serait donc causé par la combinaison de: 1) la diminution de la fréquence et I'amplitude des
débordements suite a I'incision du lit mineur provoquée par la mise en place des infrastructures ; 2)
le piégeage des sédiments grossiers et la diminution de la puissance des débits de crue sur la plaine
d’inondation par les casiers Girardon; et 3) la fixation de la morphologie du lit majeur par les
aménagements Girardon qui a permis I'accumulation de sédiments sans remaniement pendant

. - , , , f . i
plusieurs dizaines d’années. Dans I'ensemble, le mécanisme reléeve de la perte de connectivité

latérale.

3.1.4. Conclusion

A travers cette étude détaillée des sédiments de la plaine d’inondation du secteur de Péage-de-

Roussillon le long du Rhone, il a été démontré que :

- Il existe un type de sédiments hérités jamais décrit jusqu’a présent, résultant de la mise en
place d’aménagements sur le Rhone ;

- Le début du dépot de ces sédiments peut étre chronologiquement relié a la construction de
travaux de correction visant a faciliter la navigation (infrastructures Girardon) dans les
années 1880. Puis, en 1978, la mise en place de la dérivation et du barrage en amont de la
zone étudiée a provoqué I'arrét de de la sédimentation sur les berges du fleuve : on sait donc

que les sédiments hérités se sont déposés pendant environ un siécle, entre ~1880 et ~1980.

La sédimentation héritée liée aux infrastructures fluviales caractérisée dans cette étude représente
un probléme environnemental a différents niveaux. Elle est tout d’abord révélatrice d’une baisse de

145



CHAPITRE 3

connectivité latérale et d'un régime sédimentaire déséquilibré dans le Rhone, et induit également
une homogénéisation de I'environnement sédimentaire et du paysage péri-fluvial. Ces deux impacts
sont susceptibles d’affecter négativement la diversité des habitats et la biodiversité qui en dépend. Il
a aussi été prouvé que la diminution de la taille des particules encourage le stockage des
contaminants dans les sédiments hérités, ce qui pourrait augmenter le risque environnemental et

sanitaire dans une zone caractérisée par un apport important de contaminants.

Finalement, la méthodologie combinant étude diachronique, sondages géophysiques et carottes
sédimentaires s’est avérée particulierement efficace pour la caractérisation des sédiments hérités de
la plaine d’inondation. Bien que I’existence de ces sédiments n’ait été prouvée qu’a I'échelle d’'un
trongon d’une dizaine de kilometres, cette premiére démonstration ouvre la voie a une étude a plus

large échelle.
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3.2. Présence de sédiments hérités liés aux aménagements Girardon a I’échelle de
trois trongons court-circuités : vers une généralisation du concept

3.2.1. Introduction et enjeux

Le sous-chapitre 3.1 a permis la démonstration de I'existence de sédiments hérités liés aux travaux
de correction effectués sur le Rhéne a la fin du 19°™ siécle le long d’une section court-circuitée du
fleuve. Cependant, rien ne prouve a ce stade qu’il ne s’agit pas d’un processus local et ponctuel. Afin
de souligner I'ampleur du phénomene et des enjeux associés, cette section vise donc a prouver que
les sédiments hérités précédemment identifiés peuvent étre retrouvés tout au long de la portion du
corridor Rhodanien soumise aux mémes types d’aménagements. Pour cela, les données issues des
carottes prélevées sur les plaines d’inondation des deux autres sites d’études de ce travail de thése
(Pierre-Bénite et Donzere-Mondragon) sont analysées conjointement a celles de Péage-de-
Roussillon. Ce jeu de données conséquent comprenant un total de quinze carottes sédimentaires est
utilisé afin de déterminer si les travaux de correction ont systématiquement induit une modification
de la typologie des sédiments similaire a celle observée précédemment, et est également I'occasion

de poursuivre la réflexion par rapport au mécanisme responsable d’une telle modification.

3.2.2. Article 2 : “Effects of river infrastructures on the floodplain sedimentary
environment in the Rhone River”

Sophia VAUCLIN?, Brice MOURIER?, Alvaro TENA?, Hervé PIEGAY?, Thierry WINIARSKI*

lUniversité de Lyon, UMR5023 Laboratoire d'Ecologie des Hydrosystémes Naturels et Anthropisés, Université
(LEHNA) - ENTPE, 3, rue Maurice Audin, 69518 Vaulx-en-Velin, France

2Université de Lyon, UMR 5600 Environnement Ville et Société (EVS) - ENS, 15 parvis René Descartes, 69342
Lyon Cedex 7 Lyon, France

Article publié en 2020 dans Journal of Soils and Sediments (J Soils Sediments 20-6, pp. 2697-2708)

(DOI : https://doi.org/10.1007/s11368-019-02449-6 )

Abstract
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Purpose: River infrastructures such as dikes, groynes, and dams are ubiquitous on most large rivers,
and although their consequences on the riverbed morphology have often been studied, the effect
they might have on the river floodplain and margins remains largely unknown. By investigating the
structure and composition of floodplain sediments in three areas along the Rhone River that were
extensively engineered during the last 150 years, this paper aims to understand whether river

infrastructures might systematically induce a change in sedimentation patterns in the river margins.

Materials and methods: A total of fifteen sediment cores were sampled in three distinct reaches of
the Rhone valley downstream of Lyon. They were thoroughly analyzed in terms of grain size, using
heatmap representations and end-member analysis. Six metallic elements (Zn, Cr, Pb, Cu, Ni, Cd)
were systematically quantified. In six out of the fifteen cores, Total Organic Carbon, organic

contaminants (PCBs) concentrations and 3’Cs activity were also assessed.

Results and discussion: A sharp change in grain-size distribution is consistently identified in the
sediment cores of all three study reaches. The sediments above this change are fine (D50< 100 um),
poorly classified and homogenous. They also show a relative increase in contamination when
compared with deeper sediments. We interpret this change in sediment characteristics as the
consequence of an abrupt decrease in connectivity between the floodplain and the river channel,
likely due to the implementation of navigation infrastructures in the channel in the second half of the
nineteenth century. In one case, the dating of the sediment cores allows linking the grain size change
to the implementation of navigation infrastructures in the channel. In the other study areas, the

effect of engineering seems delayed in time due to local variability.

Conclusions: The implementation of river infrastructures resulted in a loss of connectivity between
the floodplain and the channel. This was reflected as the homogenization of the floodplain
sedimentary environment of the Rhone River all along its course from Lyon to the sea. A similar

phenomenon might be present in most engineered rivers across Europe.

Keywords: Connectivity; Floodplain; Rhone River; River infrastructures; Sediment cores.

3.2.3. Synthése

Dans cette section, les environnements sédimentaires de la plaine d’inondation des trois sites

d’étude répartis le long du corridor Rhodanien ont été investigués, dans le but de déterminer si des
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sédiments hérités liés a des aménagements pouvaient étre systématiquement identifiés. L'analyse
d’un ensemble de quinze carottes sédimentaires a permis d’identifier un motif récurrent dans la
majorité des séquences sédimentaires : les sédiments sont grossiers (D50 comprise entre 100 et
1000 um) et bien classifiés dans le fond des carottes, puis deviennent abruptement plus fins (D50
<100um), peu triés et particulierement homogenes verticalement. Il s’agit du méme changement de
granulométrie caractéristique des sédiments hérités liés aux travaux de correction découverts sur le
site de Péage-de-Roussillon dans la section 3.1, que 'on retrouve donc sur les deux autres sites
d’étude. En termes de mécanisme, nous supposons toujours que cette modification de la taille des
sédiments résulte d’une baisse de connectivité soudaine entre le lit mineur et la plaine d’inondation
causée par la mise en place des infrastructures de correction du tracé (casiers Girardon, épis, digues
submersibles). Ces aménagements auraient réduit la fréquence et 'amplitude de débordement du
fleuve en favorisant l'incision du lit mineur, si bien que seuls les sédiments les plus fins seraient
déposés sur la plaine d’inondation. Il est également possible que lors des crues ou périodes de débits
importants, les sédiments plus grossiers soient piégés dans les infrastructures Girardon avant de
pouvoir atteindre les berges. D’un point de vue chronologique, le changement granulométrique a eu
lieu avant les années 1950 dans les trois sites d’étude. Cependant, il n’a pu étre relié
chronologiquement aux années 1880 —période de construction des infrastructures Girardon— que
dans le cas de Péage-de-Roussillon, et apparait plus récent sur les deux autres sites. La perte de
connectivité semble donc avoir été différée dans le temps a Pierre-Bénite et Donzere-Mondragon,
mais reste vraisemblablement liée a la mise en place des travaux de correction. Il est probable que
des caractéristiques locales en termes d’hydrauliques, de morphologie ou liées a la temporalité des
aménagements aient retardé ou ralenti le processus de déconnection. Cependant, I'impact des
infrastructures a été suffisamment intense pour supplanter ces variations locales et résulter en un
motif sédimentaire caractéristique et observable tout au long du corridor Rhodanien. La
méthodologie combinant une étude rétrospective de la zone d’étude, des sondages géophysiques et
des carottes sédimentaires ayant fait ses preuves, il serait intéressant de I'utiliser pour mener un
travail de recherche des sédiments hérités plus systématique. Un tel projet pourrait rendre possible
la cartographie précise et I'estimation des volumes de sédiments hérités déposés sur la plaine
d’inondation, permettant ainsi d’évaluer I'étendue réelle de la sédimentation héritée de la premiere

phase d’aménagement du Rhéne.

Un arrét de la sédimentation sur les plaines d’inondation des trois sites a aussi été identifié suite a la
mise en place des aménagements de la Compagnie Nationale du Rhéne, probablement d{ la
réduction des débits dans le Vieux Rhone (débit divisé par un facteur de 10 a 20) par les barrages au
fils de I'’eau. Cela indique une perte totale de connectivité latérale, et constitue un effet sédimentaire
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hérité au sens de Wohl (2015), bien que aucun sédiment ne puisse étre observé en conséquence. Il
serait donc intéressant d’investiguer d’autres environnements de dépoét plus connectés au chenal
principal afin de déterminer si des sédiments hérités causés par les aménagements CNR peuvent étre

caractérisés.

L’existence de sédiments hérités dus a la mise en place de travaux de correction du tracé du Rhone a
été démontrée d’abord a une échelle locale (section 3.1), puis a I'échelle de trois sites d’études
représentatifs du corridor Rhodanien, ce qui suggére que ces dépbts sont présents tout au long du
Rhone médian et aval, dans les nombreux trongons sur lesquels ces infrastructures ont été mises en
place. La perte de connectivité latérale dont ces sédiments résultent ainsi que ’homogénéisation des
milieux péri-fluviaux et la facilitation de stockage des contaminants qu’ils provoquent en font un
enjeu majeur pour le bon état de I’hydrosysteme. Il apparait donc essentiel d’attirer I’attention sur
ces sédiments hérités afin que des études futures puissent identifier leur éventuelle présence sur

d’autre grands fleuves présentant des aménagements similaires.
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3.3. Récapitulatif des caractéristiques des sédiments hérités liés a la premiére
phase d’aménagement

Des sédiments hérités des infrastructures Girardon ayant été identifiés de facon systématique sur les
trois sites d’étude, il est ici question de synthétiser les caractéristiques permettant de les distinguer

des sédiments non-impactés par des aménagements.

Granulométrie
La granulométrie fine des sédiments hérités constitue a priori le paramétre le plus discriminant pour

les distinguer des sédiments sous-jacents, qui sont significativement plus grossiers. La figure 3.8
illustre ce contraste entre les tailles médianes des deux types de sédiments, et des tests de Mann-
Whitney-Wilcoxon (équivalent non-paramétrique de I'analyse de variance car les données ne sont
pas normalement distribuées) confirment que les deux groupes sont statistiquement différents sur
les trois sites d’étude (Tableau 3.4).

Tableau 3.4 : Résultats de tests de Mann-Whitney-Wilcoxon afin de comparer les valeurs médianes (D50) de deux groupes :
sédiments hérités lié aux infrastructures Girardon et sédiments pré-infrastructures Girardon. Les données des carottes

sédimentaires suivantes ont été utilisées : PDR-C10a, PDR-C10b, PDR-C10c, PDR-C3, PDR-C12a, PDR-C12b, PBN-C18a, PBN-
C18b, PBN-C15a, PBN-C15b, DZM-C2, DZM-C3, DZM-C6, DZM-C8, DZM-C9.

Test de Mann- PBN PDR DzZM Tous sites

Whitney-Wilcoxon confondus
w 242 6738 569 36915

p-value <2,2.10%® <2,2.10% <2,2.10%® <2,2.101®

La figure 3.8 souligne cependant aussi la variabilité des caractéristiques granulométriques des
sédiments hérités liés aux infrastructures Girardon en fonction du site de prélevement : leur taille
médiane est proche de 50 um sur PDR, 25 um sur PBN et 13 um sur DZM. Leur taille apparait
également plus variable sur PDR que sur les autres sites, bien que cela puisse étre partiellement lié
au nombre d’observations plus importantes. Une autre caractéristique granulométrique de ces
sédiments hérités est la différence entre leur D50 (taille médiane) et leur mode, qui est en moyenne
de ~30 um (tableau 3.5) et leur large gamme de taille, avec un écart moyen entre le premier et le
neuvieme décile de I'ordre de 160 um. Ces deux parametres traduisent le caractere peu trié des

sédiments hérités liés aux infrastructures Girardon.
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Figure 3.8 : Diagramme de quartiles des valeurs de D50 mesurées sur les carottes prélevées en milieu terrestre, en fonction
du site d’étude et du type de sédiment (sédiments hérités des infrastructures Girardon ou sédiments antérieurs aux
aménagements). Les données des carottes sédimentaires suivantes ont été utilisées : PDR-C10a, PDR-C10b, PDR-C10c, PDR-
C3, PDR-C12a, PDR-C12b, PBN-C18a, PBN-C18b, PBN-C15a, PBN-C15b, DZM-C2, DZM-C3, DZM-C6, DZM-C8, DZM-C9. NB :
des lettres différentes au-dessus des diagrammes indiquent des groupes de moyenne significativement différente d’aprés un

test de Mann-Whitney-Wilcoxon.

Tableau 3.5 : Valeurs moyenne des principales statistiques granulométriques des sédiments hérités liés aux infrastructures

Girardon
Variable (um) PBN PDR DzZM Tout sites
confondus
(n=81) (n=160) (n=40)
(n=281)
D10 2.67 8.41 1.89 5.74
D50 26.42 56.88 13.72 40.85
D90 183.61 187.51 91.81 162.32
Mode 49.44 103.12 56.49 71.98
Ecart entre D50 et mode 23.02 46.24 42.77 31.13
Ecart entre D10 et D90 180.94 179.1 89.93 156.58
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Matiére organique

D’autres types de sédiments hérités identifiés dans la littérature présentent des caractéristiques
relatives a leur teneur ou type de matiére organique (e.g., Dalton et al., 2014 ; Dearman et James,
2019). Si les valeurs de carbone organique total (TOC) ne sont pas apparues comme un critéere
particulierement discriminant (cf. section 3.1.2) jusqu’ici, la prise en compte des parameétres (autres
qgue le TOC) mesurés lors de I'analyse Rock-Eval des sédiments pourrait peut-étre aider a distinguer
les deux types de sédiments par la nature de leur matiere organique. Plusieurs ratios Rock-Eval
classique ont été tracés et sont disponibles en annexe (Fig. A3): le pseudo-diagramme de Van
Krevelen (HI versus Ol ; Sebag et al., 2016), HI versus 1/TOC (Simonneau et al., 2014), RC/TOC versus
S2/S3 (Carrie et al., 2012 ; Copard et al., 2015) et HI versus Tmax (Copard et al., 2015). Les valeurs de
RC/TOC sont globalement comprises entre 0,7 et 0,8 pour les deux types de sédiments, ce qui
correspond classiquement a une matiere organique (MO) caractéristique d’horizons organo-
minéraux (Copard et al., 2015). Le positionnement des échantillons sur le graphique représentant
RC/TOC versus S2/S3 est par ailleurs trés caractéristique de la matiére organique typiquement
retrouvée dans les sédiments du Rhéne, comme montré dans Copard et al. (2015). Cependant, aucun
de ces graphiques ne permet de distinguer de facon robuste les sédiments hérités des infrastructures
Girardon des sédiments sous-jacents, bien que la représentation de HI versus 1/TOC suggére que les
sédiments hérités ont une MO plus typique de sols (en particuliers les dép6ts caractérisés par un Hl
compris entre 180 et 220), tandis que les sédiments sous-jacents ont une MO plus caractéristique de

sédiments (Disnar et al., 2003 ; Simonneau et al., 2014).

o ® : Sédiments hérités (Girardon)

1
1
1
I' @ : Sédiments pré-infrastructures
1
1

Dimension 2 (19.3%)

Dimension 1 (71.4%)

Figure 3.9 : Analyse en composantes principales calculée a partir des parametres Rock-Eval mesurés sur les carottes
présentant des sédiments hérités liés a la premiére phase d’aménagement sur les trois sites d’étude (PBN-C18b ; PDR-C10a ;
PDR-C10b ; DZM-C6 ; DZM-C9). NB : les données ont été transformées (log-ratio centrées) avant le calcul de I’ACP.
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Afin de prendre en compte I'ensemble des parametres Rock-Eval, une analyse en composantes
principales a également été calculée (Fig. 3.9). Les données sont représentées a plus de 70% par I'axe
1 auquel les variables de maturité thermique (Tmax et TpkS2) et les indices d’oxygene et
d’hydrogene (Ol et HI) sont fortement corrélées positivement. Toutes les autres variables sont
négativement corrélées a I'axe 1, a I'exception de S4CO qui est corrélée a I'axe 2. Le contraste entre
les deux groupes de sédiments est indéniablement lié a I'axe 1, avec les sédiments hérités
majoritairement positionnés dans la partie négative et les sédiments antérieurs majoritairement
positionnés dans la partie positive. La MO est donc plus labile dans les sédiments hérités, et plus
réfractaire dans les sédiments sous-jacents. Cette discrimination est cohérente avec l'interprétation
du graphique HI versus 1/TOC (Fig. A3) ainsi qu’avec le fait que les sédiments hérités sont situés
proche de la surface d’une plaine d’inondation déconnectée depuis plusieurs dizaines d’années : la
nature de leur MO est vraisemblablement due a des processus pédologiques post-dép6t. D’apres ces
résultats, la nature de la matiére organique n’apparait pas comme un parameétre permettant seul la
caractérisation de sédiments hérités, mais pourrait possiblement constituer un critere de distinction
secondaire, les sédiments hérités étant visiblement caractérisé par une MO plus labile et typique

d’horizons organo-minéraux de sols que de sédiments.

Caractéristiques géochimiques
L'utilisation des données XRF a permis de démontrer que les sédiments hérités liés aux

infrastructures Girardon du RCC de Péage-de-Roussillon présentent des caractéristiques
géochimiques distinctes des sédiments plus anciens, avec un enrichissement notoire en
contaminants métalliques, partiellement expliqué par un effet de matrice (section 3.1.2). Il apparait
donc pertinent de vérifier cette possible disparité de caractéristiques géochimiques entre sédiments
hérités et sous-jacents sur les autres sites d’étude. Dans ce but, des ACP ont été calculées a partir des
données XRF, sur les trois RCC séparément (Fig. 3.10.a-c) et a partir de 'ensemble des observations
(Fig. 3.10.d). Toutes présentent des variances expliquées combinées suffisantes pour une
interprétation des résultats (75%, 67%, 71% et 58% pour PBN, PDR, DZM, et les trois sites,
respectivement). PDR reste le site pour lequel les caractéristiques géochimiques des sédiments
hérités semblent les plus distinctes de celles de sédiments sous-jacents : comme constaté en 3.1.2,
I'axe 1 de I'ACP oppose des contaminants (Zn, Cu, Pb) —auxquels les sédiments hérités sont
majoritairement associés— a des éléments plus terrigenes (Al, Si) —auxquels les sédiments sous-
jacents sont majoritairement associés (Fig. 3.10.b). On retrouve une organisation analogue sur I’ACP
calculée d’aprés les données de PBN: les contaminants métalliques (Zn, Pb, Cu) sont corrélés
négativement a I'axe 1 et associés aux sédiments hérités, tandis que les éléments plus conservatifs

(Al, Si, Rb) sont corrélés positivement a I'axe 1 et associés aux sédiments non-impactés par les
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aménagements (Fig. 3.10.a). L’ACP obtenue pour DZM est moins explicite du fait de la forte
représentation de Cu sur I'axe 1. La dimension 2 oppose en revanche bien des contaminants (Zn, Pb,
corrélés positivement) et des éléments plus terrigenes (Al, Si, corrélés négativement), avec les
sédiments hérités toujours associés aux polluants. Cependant, I'axe ne représente que 13% des
données, ce qui indique que la distinction entre les deux types de sédiments est moins
représentative de la géochimie des dépbts que leur teneur en Cu (fortement corrélé positivement a

I'axe 1 représentant 57 % des données).

a) Pierre-Bénite

® : Sédiment hérités phase 1
® : Sédiment sous-jacents phase 1

Dimension 2 (13.4%)
Dimension 2 (24.8%)

-2 -1

d) Trois sites d'étude

10 L L]

Dimension2 (13.2%}
Dimension 2 (20.5%)

1
Dimension 1 (57.4%)

Figure 3.10 : Analyses en composantes principales calculées a partir des carottes sédimentaires échantillonnées sur la plaine
d’inondation : a) de Pierre-Bénite (PBN-C18a, PBN-C18b, PBN-C15a, PBN-C15b); b) de Péage-de-Roussillon (PDR-C10a, PDR-
C10b, PDR-C10c, PDR-C12a, PDR-C12b); c) de Donzéere-Mondragon (DZM-C2, DZM-C6, DZM-C8, DZM-C9), d) des trois RCC
(toutes les carottes précédemment listées). NB : les données ont été transformées (log-ratio centrées) avant le calcul.
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Finalement, lorsque toutes les données géochimiques sont traitées simultanément, la distinction
entre les deux types de sédiments existe toujours mais perd en représentativité : elle est relative a
I'axe 2 qui ne porte que ~20% du jeu de données. Les sédiments hérités restent associés a des
contaminants, en I'occurrence le zinc et le plomb. Cette ACP globale montre que pour utiliser les
données XRF afin de caractériser les sédiments hérités, il est préférable d’analyser les
caractéristiques géochimiques des sédiments hérités en fonction de leur localisation géographique,
sous peine de laisser des variations de géochimie locales (e.g. importance de Cu dans le cas de DZM)

masquer les variations intra-carottes sédimentaires.

Dans I'ensemble, les sédiments hérités sont systématiquement caractérisés par un enrichissement en
éléments métalliques polluants (Zn, Pb, éventuellement Cu) par rapport aux sédiments sous-jacents.
Cette contamination relative s’explique vraisemblablement par un effet de matrice, comme
démontré en section 3.1.2 : les sédiments hérités étant plus fins, ils fixent mieux les contaminants
métalliques. La distinction entre les deux types de sédiments n’est cependant pas systématiquement
la caractéristique géochimique la plus significative. Les caractéristiques géochimiques des sédiments
hérités ne sont donc un parameétre discriminant seules, mais peuvent constituer un parametre
secondaire particulierement utile pour définir la limite entre les deux types de sédiments lorsque les

caractéristiques granulométriques ne suffisent pas.

Synthese
En conclusion, le critere le plus fiable pour distinguer les sédiments hérités des aménagements

Girardon de leurs sédiments sous-jacents reste leur granulométrie particuliére : ils sont fins (D50
inférieure a 50 um) et peu classifiés avec en particulier la D50 et le mode distincts. Une matiéere
organique plus labile et un enrichissement en éléments métalliques par rapport aux sédiments sous-
jacents peuvent constituer des critéres secondaires pour renforcer le diagnostic. Les caractéristiques

des sédiments hérités peuvent donc étre récapitulées dans le tableau suivant :
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Rhéne.
Critére principal

- Caractéristiques suivantes : Large gamme de tailles granulométriques % de tailles
! 1 des grains:

' 15

@ 10 pm < D50 < 50 pm, D50 et mode "

avec une D50 moyenne Aesdban a— ) ) p

observée de 40 um \ 5 i

Granulométrie

@ D50 et mode dissocies

@ Large gamme de tailles H

10 T 100
D50 comprises entre
10 et 50 um (moyenne : 40 um)

- Statistiquement différente des sédiments sous-jacents

Critéres secondaires

Géochimie - Enrichissement en contaminants
Matié.re - Paramétres Rock-Eval distincts des sediments sous-jacents
organique
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4.1. Impact de I’environnement de dépot sur I’enregistrement des activités
anthropiques et sédiments hérités liés aux aménagements hydroélectriques
(1950-1990)

4.1.1. Introduction et enjeux

Jusqu’ici, les impacts des aménagements fluviaux et les tendances de contamination ont été
investigués sur des sédiments de plaine d’inondation. L'étude de cet environnement de dépot sur
plusieurs sites a permis la caractérisation de sédiments hérités causés par la mise en place des
travaux de correction sur le Rhéne a la fin du 19°™ siécle, et ce tout au long du corridor. Un impact
hérité de la deuxieme phase d’aménagement du Rhone a également été reconnu : I'implémentation
des dérivations et barrages a entrainé une perte de connectivité latérale qui s’est traduite par I'arrét
de la sédimentation sur la plaine d’inondation. Il n’a donc pas été possible d’observer les
caractéristiques de potentiels sédiments causés ou impactés par les aménagements de la Compagnie
Nationale du Rhéne sur la plaine d’inondation. Par ailleurs, bien que des tendances de contamination
anthropique aient pu étre observées (éléments métalliques, PCBs), les concentrations modérées
mesurées jusqu’ici ne sont vraisemblablement pas représentatives des niveaux de contamination
maximaux ayant pu étre atteint dans les sites d’étude, du fait de I'ancienneté des dépdts (~1850s —
1970s). C'est en particulier le cas des PCBs, dont les pics de concentration sont typiquement observés
dans les années 1980 a 1990 dans le Rhéne (Desmet et al., 2012 ; Dendievel et al., 2020b), c’est-a-

dire aprés I'arrét de la sédimentation sur la plaine d’inondation.

Ces constats appellent a investiguer d’autres types d’environnement de dépoét afin de pouvoir
reconstruire I'histoire plus récente des impacts anthropiques sur le Rhoéne, tant en termes de
contamination que d’aménagements. Un des objectifs de cette section est donc de caractériser la
pollution et les impacts des aménagements sur les sédiments stockés dans divers types d’annexes
fluviales aquatiques. La diversification des environnements présente également I|'opportunité
d’étudier I'influence des conditions de dépot sur les archives sédimentaires résultantes : comment la
chronologie, la résolution et la continuité de I'enregistrement sédimentaire varient-elles en fonction
du type d’annexe fluviale ? Par ailleurs, il a été prouvé dans le chapitre 3 que les aménagements
fluviaux avaient agi de deux facons sur la capacité d’archivage des sédiments de la plaine
d’inondation : la diminution de la taille des sédiments provoquée par les travaux de correction a
favorisé I'adsorption de contaminants, et les aménagements hydroélectriques ont provoqué I'arrét

de la sédimentation et donc du processus d’enregistrement. La présence d’aménagements modifie et
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complexifie donc l'interprétation d’une archive sédimentaire, et il sera nécessaire d’éclaircir cette

interrelation.

Ce premier sous-chapitre a donc pour objectifs de :

Souligner la variabilité des enregistrements sédimentaires fluviaux en fonction de leur
environnement de dép6t, en s’appuyant particulierement sur les tendances de
contamination pour démontrer ce point,

Investiguer I'existence de sédiments hérités liés a la deuxieme phase d’aménagement du
Rhoéne dans les annexes fluviales,

A partir des conclusions tirées des points précédents, reconstruire I’historique récent (~150
dernieéres années) des perturbations anthropiques du Rhone et des évolutions fluviales en

résultant.

Dans ce but, la méthodologie décrite en section 2.2 et déja implémentée dans le chapitre 3 est cette

fois-ci appliquée en milieu aquatique. Outre la combinaison d’approches diachronique, géophysique

et sédimentologique, I'accent est également mis sur la datation, avec le développement d'une

méthode multi-proxy pour permettre de dater de facon robuste des carottes sédimentaires récentes

et issues d’environnements de dépbts variés.

4.1.2. Article 3 : “Depositional environments and historical contamination as a
framework to reconstruct fluvial sedimentary evolution”

Sophia VAUCLIN**, Brice MOURIER?, André-Marie DENDIEVEL?, Nicolas NOCLIN?Y, Hervé PIEGAY?,
Philippe MARCHAND?, Anais VENISSEAU3, Anne DE VISMES?, Iréne LEFEVRE®, & Thierry WINIARSKI*

1Univ Lyon, Université Claude Bernard Lyon 1, CNRS, ENTPE, UMR 5023, LEHNA, F-69518, Vaulx-en-Velin,

France

2Univ Lyon, Université Jean Moulin Lyon 3, CNRS, ENS Lyon, UMR 5600 EVS, F-69342, Lyon Cedex 7, France

30NIRIS, INRAE, LABERCA Route de Gachet-Site de la Chantrerie-CS 50707, Nantes, F-44307, France

*LMRE, IRSN, PRP-ENV/STEME/LMRE, F-91400, Orsay, France

5LSCE, CEA, UMRS8212, F-91198, Gif-sur-Yvette, France

Article accepté le 14/10/2020 dans Science of The Total Environment

(DOI : https://doi.org/10.1016/j.scitotenv.2020.142900 )
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Abstract:

In this study, we explore the variability of sedimentation conditions (e.g., grain-size, accumulation
rate, contamination) according to fluvial depositional environments. Indeed, sediment cores are
commonly used as archives of natural and anthropogenic activities in hydrosystems, but their
interpretation is often complex, especially in a fluvial context where many factors may affect the
quality, continuity, and resolution of the record. It is therefore critical to thoroughly understand the
nature and dynamics of an environment in which a sediment core is sampled to be able to interpret
it. To that end, four depositional environments from a bypassed reach of the Rhone River were
comparatively investigated through geophysics in order to assess the range of sedimentation
conditions: a floodplain, a semi-active secondary channel, an active secondary channel, and a dam
reservoir. Sediment cores were retrieved from each environment and thoroughly characterised (e.g.,
grain-size, Total Organic Carbon, organic contaminants). Robust age-depth models were elaborated
for each core based on *Cs, #°Pb,,, and Persistent Organic Pollutants (POPs) trends. The results
show that each depositional environment recorded a different time-period, and therefore different
contamination levels and trends. In particular, a shift from polychlorinated biphenyls (PCBs) to
polybrominated diphenyl ethers (PBDEs) as the predominant POP in the sediments can be observed,
the tipping point being set in the 1970s. Two types of infrastructure-induced legacy sediments
related to two periods of river engineering in the reach were also identified using grain-size analysis.
The combination of geophysical methods (Ground Penetrating Radar) and sediment cores is
therefore confirmed as a relevant methodology that should be promoted in fluvial contexts in order

to reconstruct the sedimentary evolution of fluvial corridors. The study also highlights the challenges
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of dating recent fluvial sediments and proposes a multi-proxy dating methodology using POPs

contamination trends.

Keywords: Age-depth model; depositional environment; natural archive; polybrominated diphenyl
ethers; polychlorinated biphenyls; sediment core.

4.1.3. Synthese

L'approche comparative appliquée dans cette section a permis de mettre en lumiere la forte
influence de I'environnement de dép6t sur I'archivage sédimentaire, en prouvant que les séquences
sédimentaires issues de quatre environnements distincts avaient enregistré quatre périodes
temporelles différentes. Ces résultats soulignent la nécessité d’investiguer en profondeur
I’environnement dans lequel une carotte sédimentaire est prélevée, sous peine de commettre des
erreurs d’interprétation majeures. Dans ce contexte, la combinaison de méthodes diachroniques,
géophysiques et de carottages est une fois de plus recommandée, en association avec une
méthodologie de datation multi-proxy permettant d’inclure les variations de contaminants

largement étudiés comme marqueurs temporels.

Cette étude a également permis d’identifier des sédiments hérités liés a la mise en place des
aménagements hydroélectriques dans les chenaux secondaires plus ou moins connectés de la zone
d’étude. Il est intéressant de constater que leurs caractéristiques granulométriques sont similaires a
celles des sédiments hérités causés par les travaux de correction: D50 < 100 um, homogénéité
verticale et distribution granulométrique trés étendue autour du mode principal. L'analyse EMMA
réalisée de facon simultanée sur les huit carottes sédimentaires ne fait d’ailleurs pas la distinction
entre les deux types de sédiments hérités. Seule la datation et la présence ou non de contaminants
organiques en concentrations importantes permettent de déterminer la phase d’aménagement a
I'origine du changement de typologie. Les caractéristiques granulométriques des sédiments hérités
liés aux aménagements CNR s’expliquent vraisemblablement par la diminution de la capacité de
transport du Rhéne suite a la régulation des débits par le barrage au fil de I'eau, qui a permis le dépot
de particules fines dans des zones ou elles étaient précédemment transportées. Le mécanisme reléve
de la baisse de connectivité entre le chenal principal et les environnements de dépot —tout comme
celui des sédiments hérités des travaux de correction— ce qui explique partiellement la similarité

entre les deux types de sédiments.
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On notera également que les quatre environnements de dépot ainsi que leurs capacités d’archivage
ont été influencés par les infrastructures fluviales. La plaine d’inondation comporte des sédiments
hérités de la premiére phase d’aménagement et a vu sa sédimentation stoppée par la mise en place
de la deuxieme phase, les deux types de chenaux secondaires comportent des sédiments hérités de
la deuxieme phase d’aménagement, et le réservoir est un environnement de dépot artificiel créé par
la mise en place du barrage. La compréhension de I'impact de I'aménagement d’un fleuve sur ses
dépodts sédimentaires apparait donc une fois de plus essentielle pour I'interprétation de ses archives
sédimentaires et la reconstruction de sa trajectoire temporelle. Une telle démarche rétrospective est
importante afin d’orienter les choix actuels et futurs en termes de surveillance des niveaux de
contamination et des évolutions sédimentaires et morphologiques, ainsi que pour concevoir des

projets de restauration pertinents.

164



CHAPITRE 4

4.2. 'apport des sédiments issus d’annexes fluviales pour la caractérisation des
tendances temporelles de contaminants organiques récents le long du
corridor Rhodanien

4.2.1. Introduction et enjeux

Le sous-chapitre précédent a permis de souligner la complexité de l'interprétation de carottes
sédimentaires prélevées dans un contexte de fleuve aménagé, et de proposer une méthodologie
robuste pour y parvenir. Les tendances de contamination des sédiments y ont été évoquées mais ont
principalement servi a illustrer la variabilité des enregistrements sédimentaires en fonction des
environnements de dépét, ainsi qu’a renforcer la robustesse des modeles d’age. Pourtant, les
environnements de dépot aquatiques introduits dans la section précédente sont plus contemporains
que la plaine d’inondation investiguée dans le chapitre 3, et également plus susceptibles d’avoir
enregistré des contaminations importantes du fait de leur plus forte connectivité avec le chenal
principal. lls sont donc particulierement appropriés a I'étude de la contamination historique et
récente, voire émergente: les environnements ayant été bien caractérisés dans la section
précédente, l'information en termes de chronologie d’enregistrements et de parameétres
confondants (granulométrie, COT) y est déja maximale, ce qui facilite I'investigation de contaminants
pour lesquels il existe peu de données et de recul. Cette section a donc pour objectif d’exploiter
pleinement les environnements et carottes sédimentaires soigneusement caractérisés
précédemment pour étudier en détails les tendances temporelles de contamination des retardateurs

de flamme bromés (RFBs). Le choix des RFBs a été orienté par plusieurs considérations :

- Il s’agit d’'une famille de molécules peu étudiée dans les hydrosystémes francais : les RFBs
historiques ont été occasionnellement mesurés dans le biota (moules issues de plusieurs
sites cotiers : Johansson et al., 2006 ; crustacés issus des cotes Bretonnes : Bodin et al., 2007 ;
poissons dans le Rhone : Miege et al., 2012 ; Lauzent, 2017) et encore plus rarement dans les
sédiments (lagunes méditerranéennes : Vouvé et al.,, 2014 ; Seine : Lorgeoux et al., 2016 ;
Rhone : Liber et al.,, 2019). Les RFBs émergents n‘ont a notre connaissance jamais été
mesurés dans des échantillons environnementaux issus d’hydrosystémes francais, quelle que
soit la matrice. Le peu d’intérét pour cette famille de contaminants s’explique peut-étre par
leur toxicité moins importante comparée a celle d’autres polluants organiques tels que les
PCBs ou les PCDD/Fs (cf. section 2.3), mais il convient de rappeler que les RFBs historiques
ont été jugés suffisamment nocifs et persistants pour étre interdits par la convention de

Stockholm a partir des années 2000, et présentent donc un risque environnemental non
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trivial. Par ailleurs, des concentrations en PBDEs importantes (jusqu’a 377 pg kg? dans le
réservoir de Saint-Pierre-de-Boeuf) ont été observées dans le sous-chapitre précédent, ce qui
témoigne d’une réelle contamination du Rhone par ces molécules. Il apparait donc judicieux
de caractériser plus en détails les niveaux et tendances de contamination en PBDEs dans le
Rhone, ainsi que caractériser pour la premiére fois celles d’autres RFBs encore moins
communément étudiés (HBCDDs, PBBs, nRFBs)

- Dans le sous-chapitre précédent, les PBDEs ont exhibé des tendances temporelles définies et
cohérentes entre les différentes carottes sédimentaires, et leur potentiel en tant que
marqueur temporel a été évoqué. Il s’agit donc de confirmer ce potentiel par une étude
incluant d’autres carottes sédimentaires, et de déterminer si d’autres types de RFBs
présentent également des tendances temporelles homogénes sur le bassin versant qui
seraient susceptibles d’étre utilisées a des fins géochronologiques.

- Les nRFBs constituent une large famille de polluants émergents encore peu étudiée mais
dont l'intérét au sein de la communauté scientifique augmente de fagon stable depuis la fin
des années 2000 (Fig. 4.1). Tout comme les RFBs historiques a une époque, ils sont devenus
omniprésents dans la majorité des produits manufacturés alors que peu d’informations
existent au sujet de leur persistance et toxicité. Qui plus est, le grand nombre de molécules
comprises dans les nRFBs (au moins vingt-sept d’aprés un rapport de I’ANSES, 2017) rend
I’estimation de leur occurrence dans I'environnement et leur dangerosité plus longue et
complexe. Il y a donc un besoin pressant de connaissances supplémentaires au sujet des

nRFBs, et I'’étude qui va suivre tente de répondre partiellement a ce besoin.
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Figure 4.1 : Nombre d’articles concernant les nRFBs dans la base de données ScienceDirect en fonction de I'année. Les mots
clés simultanément utilisés pour la recherche sont « nBFR » et « brominated » pour éviter de recenser les acronymes
identiques ayant un sens différent.
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En plus des trois carottes prélevées dans les annexes fluviales de Péage-de-Roussillon et présentées
dans le sous-chapitre précédent, trois carottes supplémentaires issues de chenaux secondaires
localisés a divers niveaux du corridor Rhodanien sont ici utilisées afin de donner une échelle plus
large a I'étude, et éventuellement d’identifier des tendances de contamination spatiales le long du
corridor. Parmi ces trois nouvelles carottes, une provient du site d’étude de Pierre-Bénite et a été
prélevée dans le cadre de cette these (PBN-2002; voir section 2.2.4). Les deux autres ont été
prélevées, analysées et interprétées dans le cadre du projet de recherche ArchéoRhéne (cf. section

1.3.2) et n’ont donc pas été présentées précédemment.

4.2.2. Article 4 : “Temporal trends of legacy and novel brominated flame retardants
recorded in sediments along the Rhéne River corridor”

Sophia VAUCLIN?, Brice MOURIER?, André-Marie DENDIEVEL?, Philippe MARCHAND?, Anais
VENISSEAU?, Amandine MOREREAU?, Hugo LEPAGE?, Frédérique EYROLLE? & Thierry WINIARSKI*

1Univ Lyon, Université Claude Bernard Lyon 1, CNRS, ENTPE, UMR 5023, LEHNA, F-69518, Vaulx-en-Velin,
France

20NIRIS, INRAE, LABERCA Route de Gachet-Site de la Chantrerie-CS 50707, Nantes, F-44307, France

3Institut de Radioprotection et de Sireté Nucléaire (IRSN), PSE-ENV/SRTE/LRTA, BP 3, 13115, Saint-Paul-lez-
Durance, France

Article soumis le 21/10/2020 a Chemosphere

Abstract

Brominated flame retardants (BFRs) are anthropogenic compounds ubiquitous in most manufactured
goods, from textiles and furniture to electronics or vehicles. A few legacy BFRs have been recognized
as persistent organic pollutants (POPs) and prohibited in the 2000s, but most BFRs are still currently
in use despite growing concerns that they might present similar toxic properties as legacy BFRs; they
are often referred to as novel BFRs (nBFRs). While environmental contamination related to
chlorinated POPs has been extensively investigated, levels and spatio-temporal trends of BFRs
remain comparatively understudied. This study therefore aims to reconstruct the temporal trends of
both legacy and novel BFRs at the scale of a river corridor. To this end, sediment cores were sampled
from backwater areas in four distinct reaches along the Rhéne River corridor and age-depth models
were established for each of them. Polychlorinated biphenyls (PCBs), three legacy BFRs (PBDEs, PBBs
and HBCDDs) and seven nBFRs (PBBz, PBT, TBX, HBB, PBEB, TBCT, and OBTMPI) were quantified to
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reconstruct their temporal trends from 1970 to 2020. Temporal trends for legacy BFRs show that the
three classes of BFRs successively peaked from the mid-1970s to the mid-2000s, and that their levels
converge towards stable and relatively low concentrations by the mid-2010s. The individual
concentrations of nBFRs were two to four orders of magnitude lower than those of legacy BFRs, and
their temporal trends reveal that some of these molecules (e.g. HBB, PBT, PBBz) appeared in the
environment in the late 1970s to early 1980s, i.e. at the same time as some legacy BFRs, and that
most of them display no decreasing trend even in the recent years. This highlights the urgent need
for additional knowledge regarding the sources, contamination load and repartition in the

environment and toxicity of nBFRs before their concentrations reach more harmful levels.

4.2.3. Synthese

L'étude des tendances de contamination en retardateurs de flamme bromés (RFBs) a partir de
carottes sédimentaires prélevées dans des annexes fluviales actives du Rhéne et préalablement

datées et caractérisées a permis de montrer que :

- Trois types de RFBs historiques se sont succédés dans les sédiments du Rhéne a partir de
1970 : 1) les PBBs sont apparus en premier, au début des années 1970, et ont atteint leur
maximum dans la méme décennie, avant de de décroitre rapidement; 2) les PBDEs sont
apparus a la fin des années 1970 et augmenté jusqu’a la fin des années 1990, voire au début
des années 2000, avant de diminuer progressivement ; 3) les HBCDDs sont apparus dans les
années 1990 et ont atteint leur maximum dans les années 2000, puis diminué rapidement si
bien que leurs concentrations sont trés faibles et stables depuis le début des années 2010 ;

- Les tendances temporelles observées pour ces RFBs historiques sont cohérentes avec les
informations existantes au sujet de leurs temporalités de production, de leurs périodes
d’utilisation et/ou de leurs dates d’interdiction ;

- L’agglomération lyonnaise semble étre la principale source diffuse de RFBs dans le Rhéne ;

- Les sept molécules de nRFBs recherchées ont pu étre quantifiées, méme si dans des
proportions variables. Aucune tendance temporelle distincte n’a pu étre observée, mais il a
tout de méme pu étre établi que certaines molécules sont apparues dans les sédiments dans
les années 1980-1990 —c’est-a-dire a la méme période que certains RFBs historiques— et

gu’aucune ne présente de tendance décroissante dans les années récentes.
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L'étude a donc permis de confirmer le potentiel des retardateurs de flamme bromés historiques
comme indicateurs géochronologiques : les trois groupes de molécules historiques présentent des
répartitions temporelles distinctes susceptibles de permettre la reconnaissance de différentes
décennies (1970 pour les PBBs, 1990-2000 pour les PBDEs et 2000 pour les HBCDDs). Par ailleurs, la
tendance temporelle identifiée ici pour les PBDEs rejoint celles déja rapportées dans la littérature.
Quelques études supplémentaires au sujet des PBBs et HBCDDs seraient cependant utiles pour

s’assurer que les tendances ne sont pas spécifiques au Rhéne ou a la France.

Bien que les tentatives de reconstruction de tendances temporelles sur les nRFBs n’aient pas été
conclusives, ce travail prouve la pertinence de s’intéresser dés a présent a ces contaminants non
réglementés. L’étude d’environnements de dép6t fluviaux actifs apparait particulierement pertinente
pour la quantification des ces polluants émergents et leur suivi au cours du temps. La contamination
par les nRFBs est vraisemblablement diffuse et peut sembler négligeable au vu des faibles
concentrations détectées, mais est inévitablement sous-estimée car aucune étude ne considéere
I'ensemble des nRFBs existants, et les résultats sont systématiquement présentés molécule par
molécule, ce qui n’est jamais le cas des POPs historiques. Il existe par ailleurs peu d’information
relatives a la toxicité de la plupart des nRFBs, et il est donc délicat d’estimer le véritable risque posé
par ces concentrations. Une piste pour faciliter I'’évaluation des risques et I'inter-comparaison dans
les études futures serait de déterminer un ensemble de nRFBs dont la somme serait représentative
du niveau de contamination général, de fagon analogue a la somme des sept PCBs indicateurs ou des

8 PBDEs classiquement utilisée dans les études environnementales.
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4.3. Récapitulatif des caractéristiques des sédiments hérités liés aux aménagements
hydroélectriques

Des sédiments hérités des aménagements hydroélectriques ont été identifiés dans plusieurs annexes
fluviales du site de Péage-de-Roussillon (section 4.1), leur dépot étant vraisemblablement lié a la
diminution des débits dans le Vieux-Rhone induite par la mise en place du barrage en amont de la
zone. La carotte PBN-2002 utilisée en section 4.2 pour reconstruire des tendances temporelles est
aussi composée de sédiments hérités des aménagements CNR sur le site de Pierre-Bénite, puisqu’elle
est postérieure a leur mise en place en 1986 (elle couvre la période 2004-2020). Malheureusement,
les sédiments hérités de la deuxieme phase d’aménagement n’ont pas pu étre investigués sur les
trois sites d’étude, ni de fagon aussi systématique que les sédiments hérités des infrastructure
Girardon, dans le temps imparti. Il apparait d’autant plus essentiel de préciser et synthétiser leurs
caractéristiques dans ce paragraphe, de fagcon analogue a ce qui a pu étre fait dans la section 3.3

pour les sédiments hérités de la premiéere phase d’aménagement.

Granulométrie
Tout comme les sédiments hérités des aménagements Girardon, les sédiments hérités des

aménagements CNR ont été principalement caractérisés par leur granulométrie. PDR est le seul site
sur lequel des sédiments sous-jacents aux sédiment hérités de la deuxiéme phase ont pu étre
observés, et la comparaison entre les deux types de dépots sur ce site suggere un écart de taille
encore plus marqué que dans le cas des sédiments liés a la premiere phase d’'aménagement, avec
des tailles de grains médianes de ~25 um pour les sédiments hérités et 250 um pour les sédiments
sous-jacents (Fig. 4.2). Un test de Mann-Whitney-Wilcoxon (équivalent non-paramétrique d’une
analyse de variance) effectué afin de comparer les deux groupes a résulté en une p-value inférieure a
2,2.10%%, prouvant que cette différence de granulométrie est statistiquement significative. Les tailles
des sédiments hérités de PBN et PDR sont semblables (tailles médianes a ~18 et 25 um
respectivement). La D50 et le mode ne sont pas strictement confondus mais présentent des valeurs
proches, différant d’environ 10 um en moyenne (tableau 4.1). L’écart entre la D90 et la D10 est

important, de I'ordre de 125 um en moyenne, traduisant le caractere peu trié des sédiments hérités.
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Figure 4.2 : Diagramme de quartiles des valeurs de D50 mesurées sur les carottes prélevées dans les annexes fluviales, en
fonction du site d’étude et du type de sédiment (sédiments hérités des aménagements CNR ou sédiments antérieurs aux

aménagements).

Tableau 4.1 : Valeurs moyenne des principales statistiques granulométriques des sédiments hérités liés aux aménagements

de la Compagnie Nationale du Rhéne.

Variable (um) PBN PDR Tout sites confondus

(n=130) (n =490) (n=620)

D10 3.50 4.59 4.36

D50 19.81 28.02 26.30
D90 80.66 140.59 128.03

Mode 26.35 39.00 36.35

Ecart entre D50 et mode 6.54 10.98 10.05
Ecart entre D10 et D90 77.16 136 123.67
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Matiére organique

Des ratios de parameétres Rock-Eval ont été tracés afin de comparer la nature de la matiére organique
des sédiments hérités de la deuxieme phase d’aménagement a celle de leurs sédiments sous-jacents,
et sont présentés en annexes (Fig. A4) : le pseudo-diagramme de Van Krevelen, HI versus 1/TOC,
RC/TOC versus S2/S3 et HI/Tmax. Ces graphiques ne permettent pas de distinguer de facon fiable
entre les sédiments hérités des aménagements CNR et les sédiments sous-jacents, mais suggerent
cependant que leurs matiéres organiques ont des caractéristiques différentes. Il est intéressant de
noter que la position des sédiments hérités sur le graphique représentant HI versus 1/TOC
correspond a une MO plutét typique d’horizons organo-minéraux de sols (Disnar et al., 2003 ;
Simonneau et al.,, 2014), bien que les sédiments hérités soient en majorité issus de milieux
aquatiques. Toujours dans le but d’utiliser la nature de la MO pour distinguer entre sédiments hérités
des aménagements CNR et sédiments sous-jacents, une analyse en composante principale a été
calculée a partir des données Rock-Eval (Fig. 4.3). Les deux premiéres dimensions représentent
environ 93% des données, dont 84% portées par I'axe 1, et I’ACP permet de discriminer les sédiments
hérités des dépot non influencés par les aménagements CNR. Bien que les données utilisées pour le
calcul soient entierement différentes de celles utilisées pour I’ACP relative aux sédiments hérités de
la premiere phase d’aménagement (section 3.3; Fig. 3.9), on remarque que les variables sont
réparties de facon quasiment identique le long des deux principales dimensions. Les sédiments pré-
aménagements sont principalement situés dans la partie positive de I'axe 1, auquel les variables de
maturité thermique (Tmax, TPkS2) et les indices d’oxygene et d’hydrogéne sont positivement
corrélés, tandis que les sédiments hérités sont positionnés dans la partie négative de I'axe 1 en lien

avec la majorité des autres parameétres Rock-Eval.
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Figure 4.3 : Analyse en composantes principales calculée a partir des paramétres Rock-Eval mesurés sur les carottes
présentant des sédiments hérités liés a la deuxiéeme phase d’aménagement (PBN-C3c; PBN-2002 ; PDR-1802 ; PDR-1806 ;
PDR-1902).

La MO est donc plus labile dans les sédiments hérités des aménagements CNR, et plus réfractaire
dans les sédiments sous-jacents. Une observation identique avait été faite dans le cas des sédiments
hérités des aménagements Girardon et expliquée par des processus pédologiques post-dépot. Dans
le cas des sédiments hérités de la deuxieme phase d’aménagement, on ne peut parler de processus
« pédologiques » puisque les sédiments sont pour la majorité aquatiques. Cependant, la nature labile
de leur MO est peut-étre liée I'apport important en matiére végétale: piégeage de matiere
organique issue de la végétation riveraine dans le cas des l6nes ou accumulation de MO liée a la
dégradation de plantes aquatiques et la prolifération d’algues dans le cas du barrage. Dans
I’ensemble, la MO ne peut pas constituer le principal critere pour distinguer les sédiments hérités des
aménagements CNR des sédiments sous-jacents, mais apparait néanmoins significativement plus

labile dans les sédiments hérités et pourrait donc constituer un critére secondaire.

Caractéristiques géochimiques
Une analyse en composantes principales (Fig. 4.4.a) réalisée a partir des données XRF mesurées sur

les quatre carottes issues de I6nes de PDR uniquement montre que les sédiments hérités des
aménagements CNR présentent des caractéristiques géochimiques globalement distinctes de celles
des sédiments sous-jacents. L'opposition entre les deux groupes de sédiments est relative a I'axe 1
de I'ACP. Les individus appartenant au groupe des sédiments hérités sont majoritairement
positionnés dans I'espace correspondant a la partie négative de I'axe, qui est fortement corrélée a Zr,
Fe et Ti, tandis que ceux appartenant aux sédiments sous-jacents sont majoritairement dans I'espace
relatif a la partie positive de I'axe 1, qui est le plus corrélée a Ca, Si (éléments plutot terrigenes), Sr et
Na. Contrairement aux sédiments hérités liés a la premiere phase d’aménagement, I'interprétation
ne peut étre reliée aux contaminants, qui sont plus fortement corrélés a I'axe 2 qu’a I'axe 1. Qui plus
est, seules 49.4% des données XRF sont correctement représentées par I’ACP et il convient donc

d’interpréter les résultats avec précaution.
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Figure 4.4 : a) Analyse en composantes principales calculée a partir des données XRF des carottes présentées en b) ; b)
Représentations des coordonnées selon I'axe F1 de I’ACP en fonction de la profondeur pour chacune des carottes utilisées
dans I'analyse. NB : les données ont été log-ratio centrées en amont du calcul de I’ACP.
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Cette analyse permet néanmoins de distinguer les sédiments hérités de la deuxiéme phase
d’aménagement dans trois carottes sur quatre (Fig. 4.4.b) : la limite granulométrique coincide bien
avec un changement brusque des coordonnées de I'axe F1 en fonction de la profondeur, sauf dans le
cas de PDR-1805. Les sédiments hérités des aménagements CNR présentent donc des
caractéristiques géochimiques globalement distinctes des sédiments antérieurs aux aménagements,
bien que linterprétation de la différence entre les deux groupes soit moins évidente. Afin de
déterminer si les différences géochimiques entre les deux types de sédiments sont dues a un effet de
matrice, comme cela a été démontré pour les sédiments hérités des aménagements Girardon, des
régressions linéaires multiples ont été calculées entre la D50 et I'ensemble des douze éléments
mesurés en XRF. Les résultats montrent qu’une corrélation existe entre les données XRF et la D50 des
sédiments non impactés par les aménagements CNR (R? = 0.67), mais pas lorsque I'on considére les
sédiments hérités des aménagements CNR uniquement (R? = 0.20). Cette différence s’explique
probablement par I'absence de variations granulométrique dans les sédiments hérités, qui ne se
traduit pas pour autant par une invariance géochimique. Les variations de granulométrie dans les
sédiments sous-jacents, en revanche, expliquent bien les variations géochimiques concomitantes.
Lorsque I'ensemble des données est utilisé, on trouve une corrélation encore plus forte entre les
données XRF et la D50 (R = 0.79), ce qui traduit probablement le fait que la rupture granulométrique
corresponde bien a un changement brusque des caractéristiques géochimiques. Les sédiments
hérités de la deuxieme phase d’aménagement présentent donc des caractéristiques géochimiques
distinctes de celles des sédiments sous-jacents et ce phénomeéne s’explique par un effet de matrice

en lien avec le changement de granulométrie associé aux sédiments hérités.

Tableau 4.2 : Statistiques des modeles de régressions linéaires multiples calibrés entre les données XRF et la D50. Les
données XRF ont été transformées (log-ratio isométrique) en amont des calculs.

D50 ~ 12 éléments XRF

Ensemble des données XRF R? ajusté = 0.79
P-value < 2.2%10°1¢
Sédiments hérités des R? ajusté = 0.20
aménagements CNR
P-value < 2.2*1016

Sédiments sous-jacents R? ajusté = 0.67

P-value < 2.2*10°%¢
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Synthese

En conclusion, le critere le plus fiable pour distinguer les sédiments hérités des aménagements CNR

de leurs sédiments sous-jacents est une fois de plus la granulométrie : ils sont fins (D50 inférieure a

30 um) et peu

classifiés, couvrant une large gamme de tailles. Une matiere organique

particulierement labile peut éventuellement constituer un critére secondaire pour renforcer le

diagnostic. Les caractéristiques des sédiments hérités des aménagements CNR peuvent ainsi étre

résumées dans le tableau suivant :

Tableau 4.3 : Récapitulatif des caractéristiques des sédiments hérités des aménagements de la Compagnie Nationale du

Rhéne.

Critére principal

Granulomeétrie

- Caractéristiques suivantes : Large gamme de tailles granulométriques % de tailles
f B} . 1 des grains:
® 10 pm < D50 < 30 pm, D50 et mode R = -15
avec une D50 moyenne proches ) B 10
observée de 26 pm : : 5
L
® D50 et mode proches, voire — D50
confondus
—— Mode

e Large gamme de tailles et sédiments 1 10T 100
peu triés D50 comprises entre
10 et 30 um (moyenne observée : 26 |im)

- Statistiquement différente des sédiments sous-jacents

Critéres secondaires

Géochimie - Distincte des sédiments sous-jacents : effet de matrice lié a la granulométrie
Matiére - Plus labile que celle des sédiments sous-jacents
organique
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5.1. Comparaison de l'influence des deux phases d’aménagement sur les sédiments
fluviaux et leur contamination

Les impacts de deux types d’aménagement sur les sédiments du Rhone ont été décrits dans ce

travail :

- Llinfluence des infrastructures de correction du tracé du Rhone, construites durant la
deuxiéme moitié du 19°™ siécle, a été abordée de maniére extensive dans le chapitre 3.
L’existence de sédiments hérités liés a ces aménagements a été démontrée en détails sur un
premier site d’étude, puis sur les deux autres sites, si bien qu’il a été possible de conclure
gue ces sédiments hérités existent tout au long du Rhéne corrigé.

- Linfluence des barrages et canaux de dérivation mis en place par la CNR entre les années
1950 et 1980 a été décrite dans la section 4.1. Si 'ambition initiale de ce projet était de
démontrer I'existence de sédiments hérités liés a cette deuxiéme phase d’aménagement
tout au long du corridor —comme cela a été fait pour la premiere phase—, leur étude sur les

sites de Donzére-Mondragon et Pierre-Bénite n’a pas pu étre menée faute de temps.

N

Cette section a pour objectif de comparer, de facon qualitative mais aussi quantitative a I'aide
d’outils statistiques, les caractéristiques typologiques des deux types de sédiments hérités
investigués tout au long de ce travail, ainsi que de clarifier leurs influences respectives sur

I’enregistrement sédimentaire des contaminations.

5.1.1. Comparaison des caractéristiques des deux types de sédiments hérités

Les sédiments hérités de la premiéere et de la deuxieme phase d’aménagement du Rhone présentent
a premiére vue des caractéristiques typologiques similaires : leur granulométrie, en particulier, est du
méme ordre de grandeur, atypiguement homogene et peu triée dans les deux cas. La figure 5.1
montre que les deux types de sédiments hérités ont effectivement une taille médiane quasi-
identique (autour de 25 um). De plus, un test de Mann-Whitney-Wilcoxon effectué a partir des
valeurs médianes de la tailles des sédiments hérités des deux phases donne une p-value de 0.311 (W
= 94599), ce qui montre que les deux groupes ont des moyennes non significativement différentes.
Les valeurs de D50 sont cependant plus variables (écart interquartile plus élevé) dans le cas des

sédiments hérités de la premiére phase, tandis que les sédiments hérités de la deuxiéme phase
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présentent une remarquable homogénéité de taille, I'écart interquartile de leurs D50 étant compris
entre 20 et 30 um. De plus, si la taille des grains ne permet pas de différencier les deux types de
sédiments hérités, une autre caractéristique granulométrique est susceptible d’aider a leur
distinction : alors que la D50 et le mode sont quasi-systématiquement distincts dans le cas des
sédiments hérités des travaux de correction (écart de 40 um en moyenne), ils sont quasiment
confondus dans le cas des sédiments hérités des aménagements CNR (écart de 10 um en moyenne),
et cette particularité présente I'avantage d’étre visuellement évidente sur la représentation en
« heatmaps » de la granulométrie des dépots (Fig. A6 en annexe). L'écart entre la D10 et la D90
semble également plus important dans le cas des sédiments hérités de la premiére phase
d’aménagement (~¥160 um contre 125 um pour les sédiments hérités de la deuxieme phase). Ces
deux différences seraient cependant a confirmer suite a l'identification et la caractérisation de
davantage de sédiments hérités liés aux aménagements CNR, issus de contexte géographiques plus

variés.
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Figure 5.1 : Diagramme de quartiles des valeurs de D50 mesurées sur 'ensemble des vingt-trois carottes analysées dans le
cadre de ce travail, en fonction du groupe auquel les sédiments appartiennent.

L'interprétation des parameétres Rock-Eval a pu servir de facteur secondaire pour distinguer les
sédiments hérités des deux phases d’'aménagement de leurs sédiments sous-jacents respectifs. Les
mémes ratios de parametres Rock-Eval que dans les sections 3.3 et 4.3 ont été tracés en prenant en
compte I'ensemble des carottes sédimentaires étudiées, et sont disponibles en annexe (Fig. A5). Une
fois de plus, les graphiques montrent que les deux types de sédiments hérités ont des
caractéristiques de MO globalement différentes mais non totalement distinctes, puisque les points
des deux groupes se chevauchent en partie dans les quatre types de représentations (Fig. A5).
Globalement, la différence observée traduit vraisemblablement le caractére plus récent de la MO des
sédiments hérités de la deuxiéme phase d’aménagement : les échantillons post-deuxieme phase
présentent des valeurs de HI plus élevées que les sédiments hérités de la premiére phase, ce qui
indique bien une MO plus fraiche (Disnar et al., 2003). La différence pourrait également étre liée a

des origines de MO différentes. En effet, la MO des sédiments hérités des aménagements Girardon
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est partiellement issue de processus pédologiques (section 3.3.), tandis que la MO des sédiments
hérités a pu étre influencée par des apports de végétation riveraine ou aquatique (section 3.4), bien
que les valeurs de COT soient trop basses pour qu’une production primaire ait été enregistrée au sein

de ces dépots.
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Figure 5.2 : Analyse en composantes principales calculée a partir des paramétres Rock-Eval issus des dix carottes sur lesquels
ils ont été mesurés : PDR-C10a, PDR-C10b, PBN-C3c, PBN-C18b, DZM-C6, DZM-C9, PDR-1802, PDR-1806, PDR-1902, PBN-
2002. Les données ont été transformées (log-ratio centrées) avant le calcul de I’ACP.

De la méme fagon, I'analyse en composante principale calculée a partir des paramétres Rock-Eval de
I’ensemble des carottes analysées (Fig. 5.2) montre que si les deux types de sédiments hérités
présentent des caractéristiques suffisamment différentes pour que les individus correspondants
soient positionnés sur des zones proches mais globalement distinctes du plan de I’ACP, la séparation
n’est pas suffisamment nette pour que la nature de la matiére organique puissent constituer un

critere fiable pour discriminer les sédiments hérités de I'une ou I'autre des phases d’aménagement.

Finalement, les caractéristiques géochimiques mesurées via des analyses XRF ont également été
utilisées comme facteur secondaire pour différencier les sédiments hérités des sédiments non
influencés par les aménagements, s’avérant particulierement utile pour placer la limite entre les
deux types de sédiments dans les cas ol la distinction n’était pas évidente d’apres les profils
granulométriques (cf. section 3.1.2). Cependant, ce parameétre n’apparait pas non plus pertinent
pour distinguer les deux types de sédiments hérités, comme le montre ’ACP calculée a partir de

I’ensemble des données XRF mesurées sur les carottes dans le cadre de ce travail (Fig. 5.3).
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Un peu moins de 50% des données sont représentées par les deux premieres dimensions, ce qui
incite a une interprétation prudente. L’axe 2 traduit de toute évidence la variabilité géochimique des
différents sites d’études (Fig. 5.3.a). L'axe 1 oppose les contaminants Cu et Zn (corrélés
négativement) aux éléments plus terrigénes Si, Sr, Ca et Rb (corrélés positivement), un motif souvent
retrouvé dans les ACP calculées jusqu’ici afin de distinguer les sédiments hérités de leurs sédiments
sous-jacents (cf. section 3.3 et 4.3). Cependant, cette représentation ne permet pas ici de différencier
les deux types de sédiments hérités. Les échantillons semblent plutot classés en fonction de leur age,
les sédiments les plus anciens (hérités des aménagements Girardon et sous-jacents) étant situés du
cOté des éléments terrigénes, et les plus récents (hérités des aménagements CNR et sous-jacents) du

cOté des contaminants.
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Figure 5.3 : Analyse en composantes principales calculée a partir des données XRF des 19 carottes sur lesquelles elles ont pu
étre mesurées : PDR-C10a, PDR-C10b, PDR-C10c, PDR-C3, PDR-C12a, PDR-C12b, PDR-1802, PDR-1805, PDR-1806, PDR-1807,
PBN-C3c, PBN-C18a, PBN-C18b, PBN-C15a, PBN-C15b, DRM-C2, DZM-C6, DZM-C8, DZM-C9. a) Couleur des individus en
fonction du RCC ; b) couleur des individus en fonction de I’héritage sédimentaire.

184



CHAPITRE 5

Les sédiments hérités des infrastructures Girardon et ceux liés aux aménagements CNR apparaissent
donc remarquablement similaires en termes de typologie (granulométrie et matiére organique), et
ne peuvent pas non plus étre distingués a l'aide de leurs parametres géochimiques généraux
mesurés par XRF. Seules des caractéristiques de leurs distributions granulométriques (écart entre
médiane et mode, écart interdécile) sont susceptibles de permettre leur distinction, mais des
statistiques sur un plus grand nombre d’observations issues de contextes géographiques plus divers
seraient nécessaires pour confirmer qu’il s’agit d’un critére fiable. Leur contexte de déposition peut
également s’avérer utile: les sédiments hérités liés a la premiere phase d’aménagement ont
exclusivement été observés sur la plaine d’inondation, tandis que ceux liés a la deuxiéme phase se
sont principalement déposés dans des annexes fluviales (I6nes, réservoirs). Il ne peut cependant
s’agir du seul critere de distinction, comme le prouve la carotte PBN-C3c qui, bien que située sur la
plaine d’inondation, est intégralement constituée de sédiments hérités des aménagements CNR. En
définitive, seuls des marqueurs temporels forts ou une datation robuste de I'ensemble de la carotte
sédimentaire permettent de discriminer de facon fiable les deux types de sédiments hérités. La
présence de concentrations significatives en contaminants historiques caractéristiques de la
deuxiéme moitié du 20°™ siécle (e.g. PCBs, PCDD/Fs, RFBs historiques) ou plus récents (e.g. nRFBs)
constitue un argument robuste pour attribuer les sédiments hérités a la deuxiéme phase
d’aménagement qui a eu lieu a la méme période. Ce raisonnement repose néanmoins sur la
présomption que les sédiments hérités de la premiére phase ont cessé de se déposer ou ont été
supplantés par les sédiments hérités de la deuxieme phase. Si cela correspond bien a nos
observations relatives aux dépo6ts de plaine d’inondation, on peut s’interroger sur I'éventuelle
présence de sédiments hérités de la premiére phase dans les annexes fluviales (I6nes en particulier).
Si nos travaux n’ont pas permis d’identifier de tels dépots jusqu’a présent, il convient de continuer a

considérer cette possibilité lors de I’étude de sédiments issus de tels environnements de dépot.

Pour finir, la forte ressemblance typologique entre les sédiments hérités de I'une et I'autre des
phases d’aménagement pousse a s’interroger davantage quant au mécanisme responsable de leur
dépot. En effet, bien que les deux types de sédiments résultent vraisemblablement d’une baisse de
connectivité hydraulique, les causes de ce processus et les contextes hydrodynamiques en résultant
apparaissent significativement différents a premiere vue. Dans le cas des sédiments hérités de la
deuxieme phase d’aménagement, le débit est fortement réduit suite a la mise en place du barrage
mais la plupart des environnements de dépoéts restent néanmoins en eau, dans un contexte peu
dynamique permettant le dépot continu de sédiments fins plutot que leur transport. Dans le cas de

sédiments hérités de la premiere phase d’aménagement, le dép6t de sédiments sur la plaine
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d’inondation est uniquement possible lors d’épisodes de crue, bien que l'intermittence de la
sédimentation ne soit pas retranscrite dans les caractéristiques granulométriques des sédiments
hérités. On peut cependant supposer que la forte similarité entre les deux types de sédiments hérités
est due au fait que suite aux travaux de correction du Rhone, les épisodes de crue se traduisaient par
la mise en place sur la plaine d’inondation d’un contexte hydrodynamique semblable a celui des
annexes fluviales post-barrage, i.e. un niveau d’eau et un écoulement faibles mais durables,
permettant le dépo6t de sédiments fins. Le caractére moins trié des sédiments hérités de la premiere
phase d’aménagement évoqué précédemment (dissociation de la D50 et du mode et écart
interdécile plus important) suggererait d’ailleurs un contexte encore plus calme que celui des
sédiments hérités de la deuxieme phase, avec un processus de dépbt se rapprochant de la

décantation.

5.1.2. Un enregistrement sédimentaire des contaminants variable en fonction de
I’'environnement de dép6t

La section 3.1 a souligné la diversité des environnements de dépo6t sédimentaires existant dans un
contexte fluvial —en particulier dans le cas d’un cours d’eau aménagé— ainsi que I'importance de
caractériser de facon approfondie la nature et les dynamiques de I’environnement dans lequel une
archive sédimentaire est prélevée afin de pouvoir en proposer une interprétation pertinente. Une
telle démarche est optimale mais sa mise en place peut s’avérer longue et ardue. Si elle apparait
nécessaire dans le cadre d’une étude scientifique exploratoire, elle peut ne pas étre appropriée dans
le cadre d’études de suivi des niveaux de contamination —par exemple— qui demanderaient des
mesures régulieres. Bien souvent, dans le cadre de programmes de surveillance et/ou de
restauration des milieux aquatiques, les gestionnaires cherchent en priorité a évaluer le possible
risque écotoxicologique lié a une ou plusieurs substances anthropiques. Les sédiments constituent
alors une matrice intéressante pour évaluer entre autres les stocks de contaminants susceptibles
d’étre remobilisés. Cependant, au vu de la variabilité des enregistrements sédimentaires en fonction
des environnements de dépot, choisir dans quel(s) contexte(s) prélever les échantillons ou archives
sédimentaires afin d’optimiser I'échantillonnage tout en obtenant une vision représentative de la
contamination du site peut s’avérer délicat. La Fig. 5.4 présente les gammes et valeurs médianes de
concentrations en éléments métalliques mesurées sur les carottes étudiées dans le cadre de ce

travail, en fonction de I’environnement de dép6t dont I’archive est issue.
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Figure 5.4 : Diagramme de quartiles des concentrations en éléments métalliques en fonction de I’environnement de dépét
des sédiments.

Pour tous les éléments sauf le nickel, les sédiments de la plaine d’inondation sont les moins
contaminés tandis que ceux issus des chenaux secondaires affichent les concentrations les plus
élevées. Les sédiments issus du barrage présentent quant a eux des concentrations du méme ordre
de grandeur que ceux des l6nes mais légérement inférieures dans I'ensemble. Les niveaux de
contamination varient significativement selon I’environnement de dépét, d’ou I'importance de

mener une réflexion quant a la stratégie d’échantillonnage.
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Figure 5.5: Diagramme de quartiles des concentrations en PCBs (somme des 7 PCBs indicateurs) en fonction de
I’environnement de dépét des sédiments.

On trouve une répartition des concentrations dans les environnements de dépot similaire dans le cas
des PCBs (Fig. 5.5) : les sédiments de la plaine d’inondation exhibent des concentrations environ un
ordre de grandeur inférieures a celles trouvées dans le barrage ou les chenaux secondaires. Dans le
cas du Rhone, et selon le principe de précaution, les chenaux secondaires apparaissent donc comme
I'environnement a privilégier pour estimer le risque lié aux contaminants métalliques ou
organiques puisqu’on on y mesure les concentrations les plus importantes. On notera que cette
disparité de niveaux de contamination est indéniablement liée a la période a laquelle les différents
environnements de dépbt ont accumulé des sédiments: la grande majorité des sédiments de la
plaine d’inondation ont été déposés avant les années 1980 et n’ont ainsi pas pu enregistrer les pics
de contamination de nombreuses substances. Cependant, la baisse de connectivité entre le lit
mineur et la plaine d’inondation est une caractéristique courante des rivieres anthropisés (e.g.,
Amoros et Bornette, 2002 ; Wohl, 2012 ; Beck et al., 2019 ; Downs et Piégay, 2019) et il est donc
probable que la disparité observée dans le cas du Rhone soit valable sur des nombreux autres cours

d’eau. Naturellement, I'enregistrement sédimentaire d’'un barrage est également dépendant de sa

période de construction, et un autre facteur a prendre en compte est la possible dilution des
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contaminations du fait des taux d’accumulation importants que I'on observe généralement dans ce
type d’environnements (e.g., Teal, 2011 ; Baskaran et al., 2015 ; Sedlacek et al., 2016). Tout converge
donc pour confirmer que les chenaux secondaires constituent I'environnement de dépét le plus
susceptible d’enregistrer les niveaux de contamination les plus élevés : leur connexion hydraulique
au lit mineur favorise la continuité de I'enregistrement et minimise le risque de manquer un pic de
contamination épisodique, mais les taux d’accumulation restent généralement moindres que dans
les réservoirs ce qui limite la dilution des substances et favorise également un enregistrement sur le

plus long terme.
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5.2. Réflexion sur I’évolution du concept de sédiments hérités a la lumiére des travaux
réalisés

5.2.1. Introduction et enjeux

L’existence de sédiments aux caractéristiques particulieres influencées par la mise en place de deux
types d’aménagements a été démontrée dans les chapitres 3 et 4. Ces dépots ont été qualifiés de
sédiments hérités du fait de leur origine anthropique, mais ne correspondent pas précisément aux
définitions et exemples de sédiments hérités existants dans la littérature. Alors que d’apres Wohl
(2015), des sédiments sont hérités si leur « lieu de dépbt, volume et/ou présence de contaminants
résultent d’activités humaines passées et contemporaines », les sédiments hérités identifiés sur le
Rhone sont principalement caractérisés par un changement de granulométrie (cf. section
précédente). Qui plus est, les seuls types de sédiments hérités liés a des infrastructures ayant pu étre
identifiés dans la littérature sont les dépbts en amont de seuils de moulin (« mill dams ») que I'on
retrouve principalement aux Etats-Unis suite a la colonisation, mais également en Europe, en lien
avec des périodes plus anciennes (e.g. Moyen-Age). Le concept de sédiment hérité apparait pourtant
pertinent pour décrire les sédiments induits par les aménagements récents du Rhone, ainsi que
d’autres dépots en lien avec des activités anthropiques identifiés dans diverses régions du monde
mais pour lesquels le terme n’a pas été utilisé. Il est probable que le concept de sédiments hérités
reste peu utilisé en dehors des Etats-Unis parce qu’il en est originaire et que les définitions existantes
et la majorité des exemples documentés restent centrés sur ce cas particulier. Dans le court article ci-
apres cette hypotheése est discutée et argumentée en utilisant les résultats sur les sédiments hérités
obtenus a travers ce travail de thése. Une comparaison conceptuelle entre les sédiments hérités
américains et ceux du Rhone est également proposée, ainsi qu’une définition légérement élargie du
terme de sédiments hérités, afin qu’il englobe de facon non équivoque des cas de sédiments
anthropogéniques originaires de régions variées et en lien avec un plus grand nombre d’activités
humaines. Cet article —qui a notre connaissance est le premier a délibérément utiliser le terme et le
concept de «legacy sediments » dans un contexte européen— a pour ambition d’encourager la

compréhension et I'utilisation plus universelle de cette notion.
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5.2.2. Article 5 : “Legacy sediments in a European context: the example of
infrastructure-induced sediments on the Rhéne River”

Sophia VAUCLIN?, Brice MOURIER?, Hervé PIEGAY?, Thierry WINIARSKI*

lUniversité de Lyon, UMR5023 Laboratoire d'Ecologie des Hydrosystémes Naturels et Anthropisés, Université
(LEHNA) - ENTPE, 3, rue Maurice Audin, 69518 Vaulx-en-Velin, France

2Université de Lyon, UMR 5600 Environnement Ville et Société (EVS) - ENS, 15 parvis René Descartes, 69342
Lyon Cedex 7 Lyon, France

Article publié en 2020 dans Anthropocene (Anthropocene 31, article 100248)

(DOI :_https://doi.org/10.1016/j.ancene.2020.100248 )

Abstract

The concept of legacy sediments, introduced in the early 2010s, is increasingly common to refer to
sediment produced in watersheds within a limited period by anthropogenic disturbances. Primarily
applied for cases in the USA, legacy sediment is a key concept to characterize the health of river
corridors and design relevant restoration schemes. Surprisingly, examples of legacy sediments in
European rivers remain scarce in the literature, despite the long history of human influences in this
part of the world. In this viewpoint paper, we argue that reach-scale engineering during the
“Anthropocene” is the main driver of legacy sedimentation along large Alpine rivers. We give an
example of legacy sediments induced by navigation infrastructures along the Rhéne River
downstream of Lyon (France). We surmise that analogous legacy sedimentation likely exists in most
engineered rivers. Those infrastructure-induced sediments differ from the classic examples of
American legacy sediments in terms of formation mechanisms and characteristics. We therefore
suggest a broadened definition of legacy sediments in order to make the concept more applicable to

the European context.
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5.2.3. Synthése

A travers I'exemple des sédiments causés par les travaux de correction sur le Rhone, la pertinence du
concept de sédiments hérités dans le contexte européen récent a été démontrée. La comparaison
entre les sédiments hérités a I'origine du concept aux Etats-Unis et ceux décrits sur le Rhéne a
montré qu’ils différaient en termes de causes, de mécanismes et de caractéristiques. Les sédiments
hérités américains sont dus a un changement d’usage des sols dans le bassin versant, mis en place
par une succession d’aggradation, puis d’érosion des sédiments fluviaux et péri-fluviaux, et sont par
conséquent caractérisés principalement par un taux d’accumulation augmenté. Les sédiments hérités
du Rhéne ont été causés par la construction d’infrastructures directement dans le lit du fleuve ayant
fixé le lit mineur et diminué sa connectivité avec le lit majeur, et sont par conséquent caractérisés par
une granulométrie fine, homogéne et peu triée. Une définition du terme de « sédiments hérités »,
inspirée des existantes (James, 2013 ; Macklin et al., 2014 ; Wohl, 2015) mais élargie afin d’inclure le
cas des sédiments liés aux infrastructures fluviales du Rhéne ainsi que de nombreuses autres
configurations potentielles, a également été proposée. Ainsi, des sédiments sont définis comme

hérités si:

- lls résultent d’une perturbation humaine localisée dans le bassin versant ou directement
dans le lit majeur ou mineur du cours d’eau considéré (e.g., apport de sédiments augmenté
du fait d’'une érosion sur les versants, piégeage des sédiments en lien avec des
aménagements, etc.) ;

- lls sont associés a une période temporelle définie et liée a la perturbation anthropique ;

- lls présentent des modifications significatives de leurs caractéristiques en lien avec la
perturbation des processus de sédimentation par les activités humaines ; les caractéristiques
affectées peuvent étre diverses : taux d’accumulation, typologie (i.e. granulométrie, densité,

teneur en matiére organique, macro-restes, etc.), contamination, etc.

Cette réflexion sur I'adaptation du concept de sédiments hérités a un contexte européen a pour
ambition d’encourager l'utilisation plus systématique de cette notion en Europe, mais aussi
potentiellement dans d’autres régions du monde, et en lien avec un plus large éventail de
perturbations anthropiques. Comprendre et caractériser les impacts des activités humaines sur les
hydrosystemes est particulierement important dans le contexte de I’Anthropocéne et des pressions
anthropiques croissantes qui y sont associées. Cela permet d’envisager des opérations de mitigation,
de suivi et de restauration en se basant sur des scénarios de référence corrects et donc adaptées aux
milieux concernés. Finalement, I'existence d’un concept clair et universel est également essentielle

car elle facilite la recherche et le partage d’information, la discussion et la communication autour de
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N

ces enjeux, et contribue ainsi a I'amélioration des connaissances et la recherche de solutions

adaptées aux problémes liés aux impacts humains sur les hydrosystemes fluviaux.
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Conclusion générale

Ce travail de these a permis pour la premiere fois d’identifier formellement des sédiments hérités
causés par la mise en place d’aménagements fluviaux. En se placant dans le contexte des Rhone
court-circuités, des sections particulierement aménagées du Rhone, il a été possible de démontrer

I’existence de deux types d’héritages sédimentaires liés a deux phases d’aménagement successives :

1) Des sédiments hérités des aménagements Girardon —des infrastructures mises en place
pendant la deuxiéme moitié du 19°™ siécle afin de corriger le tracé du fleuve et faciliter la
navigation— ont été identifiés sur la plaine d’inondation des sites étudiés. Ils sont
caractérisés par une granulométrie fine (D50 comprise entre 10 et 50 um), tres peu triée (au
point que la D50 et le mode sont distincts) et verticalement homogéne, ainsi que par un
enrichissement relatif en contaminants métalliques.

2) Des sédiments hérités des aménagements de la CNR —des ensembles de barrages au fil de
I’eau et de canaux de dérivation équipés d’usines et d’écluses implémentés entre les années
1950 et 1980 dans le but de produire de I’hydroélectricité et de faciliter davantage la
navigation— ont été identifiés dans les annexes fluviales aquatiques ou semi-aquatiques du
Rhone. lls sont caractérisés par une granulométrie comparativement plus fine que celle des
sédiments hérités des aménagements Girardon (D50 comprise entre 10 et 30 um),
légerement mieux triée (la D50 et le mode sont confondus) et toujours trés homogene
verticalement, ainsi que par la présence de contaminants historiques (e.g. PCBs) et plus

récents (e.g. PBDEs), voire émergents (e.g. nRFBs) en concentrations significatives.

Alors que la sédimentation héritée liée aux aménagements Girardon observée sur la plaine
d’inondation semble avoir été définitivement interrompue suite a la mise en place des
aménagements CNR, les sédiments hérités de la mise en dérivation continuent a se déposer dans
divers environnements de dépdt aquatiques. lls constituent un cadre privilégié pour I'étude
d’archives sédimentaires récentes. Cependant, |'enregistrement sédimentaire est fortement
influencé par la nature de son environnement de dépot, ainsi que par I'impact de la deuxieme phase
d’aménagement sur les conditions hydrodynamiques de cet environnement. Ainsi, la reconstruction
de I'évolution d’'un fleuve aménagé nécessite de diversifier les environnements de dépot
échantillonnés, et l'interprétation de chaque archive sédimentaire nécessite une caractérisation
rigoureuse des environnements correspondant afin d’appréhender la chronologie de leur
enregistrement sédimentaire qui a inévitablement été impactée par I'anthropisation de

I’hydrosystéme au cours du temps. Un des apports majeurs de ce travail est d’ailleurs la mise en
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place d’'une méthodologie multidisciplinaire permettant d’identifier des sédiments hérités
d’infrastructures en milieu fluvial. En combinant I'analyse rétrospective du site d’étude, des sondages
géophysiques permettant de caractériser de facon qualitative les structures sédimentaires a large
échelle, et des carottages sédimentaires ponctuels pour préciser la nature des sédiments investigués,
il est possible de reconstruire I'évolution récente d’un hydrosystéme en lien avec les pressions
anthropiques auxquelles il a été soumis. Finalement, I'ensemble du travail réalisé a permis de nourrir
la réflexion au sujet des sédiments hérités. Les deux évolutions principales apportées consistent en la
démonstration de l'intérét du concept 1) pour des sédiments impactés par des infrastructures
fluviales, comme développé précédemment, et 2) pour des territoires soumis a une pression
anthropique croissante depuis des millénaires tels que I’'Europe, bien que le concept ait été
initialement développé dans de pays colonisés et donc ayant connu un pic d’anthropisation plus
récent. Un léger ajustement de la définition de sédiments hérités s’est avéré nécessaire pour pouvoir
inclure ces cas de figure : il est ainsi proposé qu’une modification de la granulométrie —et plus
généralement de la typologie— des sédiments puisse constituer un facteur de discrimination des

sédiments hérités.
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Limites et perspectives

Contaminants actuels et émergents a surveiller sur le Rhéne

La section 4.2 a permis de mettre en lumiere la contamination non-triviale des sédiments du Rhéne
en retardateurs de flammes bromés (RFB) historiques (principalement PBDEs, mais aussi HBCDDs ou
PBBs). Ces contaminants —apparus dans les années 1970 a 1990 et présentant des tendances
clairement décroissantes durant la derniére décennie— ont été globalement négligés, tant par les
organismes publics en charge du suivi des cours d’eau (Agences de I'eau, DREAL, OFB) que par les
programmes scientifiques et équipes de recherche. Un rapport de la DREAL Auvergne-Rhone-Alpes
(Bourg et al., 2013) mentionne néanmoins des concentrations élevées de PBDE-209 (jusqu’a 20 mg
kg?, c’est-a-dire deux ordres de grandeur au-dessus des concentrations maximales de 350-400 pg kg
1 mesurées dans le cadre de cette thése) détectées dans des sédiments de cours d’eau situés en
Isére, principalement dans le bassin versant de la Bourbre. Il s’agit d’une information intéressante qui
pourrait partiellement remettre en cause I'hypothése que la métropole de Lyon constitue la
principale source de PBDEs dans le bassin du Rhone, mais aucune source potentielle n’est

mentionnée et aucune mesure postérieure a 2011 n’est disponible sur le bassin de cet affluent.

La contamination liée aux RFBs sur le Rhone a vraisemblablement été occultée par celle des PCBs, qui
a été largement médiatisée —y compris dans les spheéres politiques et publiques— et a mené a une
interdiction de consommer et commercialiser les poissons péchés dans le Rhéne en 2007. Les PCBs
ont ainsi fait 'objet de nombreux projets de recherche et campagnes de mesures, a juste titre car
des études récentes démontrent encore |'existence de stocks de ces contaminants non négligeables
dans les sédiments (Dendievel et al., 2020b), mais aux dépends de la majorité des autres
micropolluants, dont les niveaux et tendances temporelles restent par conséquent peu connus sur le
Rhone. Si les PCBs restent des contaminants dont I'étude rétrospective présente des intéréts —
notamment pour la datation de sédiments, comme démontré dans la section 4.1— il apparait
désormais essentiel de rediriger les efforts de recherche et de suivi sur des contaminants plus
récents, voire émergents, dont la contamination pourrait étre a I'origine de problemes sanitaires et
environnementaux actuels ou dans le proche futur. Si les RFBs historiques ne constituent plus des
substances prioritaires du fait de leurs tendances décroissantes, les RFBs émergents (nRFBs) ont
montré des tendances stables, voire en légére augmentation dans les carottes aquatiques étudiées
dans le cadre de cette these (section 4.2) et apparaissent donc comme des molécules a surveiller du

fait de leur utilisation actuelle et ubiquiste dans un grand nombre de produits manufacturés.
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Les phtalates sont une autre classe de composés qui pourraient représenter une menace importante
pour I’hydrosysteme. Ces molécules sont des plastifiants : elles sont ajoutées aux plastiques pour
augmenter leur flexibilité, transparence et longévité. Produits depuis les années 1930, on les
retrouve donc dans une vaste gamme d’applications : revétements de sols et muraux, profilés et
tubes, fils et cables, emballages, peintures, pharmaceutiques, cosmétiques, etc. (Gao et Wen, 2016).
lIs sont largement reconnus comme des perturbateurs endocriniens (e.g. Diamanti-Kandarakis et al.,
2009) mais affectent le métabolisme (risque accru de diabete: Radke et al.,, 2019) ou le
neurodéveloppement chez I'enfant (Ejaredar et al., 2015). lls ne sont pas persistants mais certains
font I'objet de restrictions relatives a certains usage du fait de leur toxicité : le butyl benzyl phthalate
(BBzP), Di-n-butyl phthalate (DnBP), Di(2-ethylhexyl) phthalate (DEHP), di-isodecyl phthalate (DiDP),
di-isononyl phthalate (DiNP) and di-n-octyl phthalate (DnOP) sont interdits par I’'Union Européenne
dans les jouets et produits pour enfants depuis 1999 et sont listés comme reprotoxiques dans la
régulation REACH (Registration, Evaluation, Authorization and Restriction of Chemicals). Cependant,

contrairement aux POPs étudiés jusqu’ici, aucune de ces molécules n’est strictement interdite.

A titre exploratoire, huit diesters de phtalates ont été mesurés dans la carotte PBN-2002 (Fig. P1) et
permettent d’évaluer I'évolution récente de leurs concentrations dans les sédiments du Rhéne. Deux
molécules (BBzP et dimethyl phthalate [DMP]) sont indétectables. Le diisobutyl phthalate (DiBP),
diethyl phthalate (DEP) et DnBP sont détectés tout au long de I'archive avec des concentrations
comprises entre 10 et 60 pg kg! et semblent présenter une tendance globale a 'augmentation de
2004 a ~2016, avec une légere tendance décroissante sur le haut de la carotte. Les DEHP, DiNP et
DiDP sont présents dans des concentrations plus importantes, majoritairement stables autour de 100
ug kg! avec des pics de concentration occasionnels pouvant aller jusqu’a 400 ug kg?, voire 1700 pg

kg dans le cas du DEHP.

Les phtalates ont fait I'objet d’un suivi modéré sur le bassin du Rhone francais et le Lac Léman,
principalement centré sur le DEHP car il constituait le plastifiant le plus utilisé dans lI'industrie
plastique jusqu’a récemment, et I'un des plus toxiques (Magdouli et al., 2013) : I'Union Européenne a
interdit son usage en 2015 sauf dans le cas de produits fabriqués a partir de plastiques recyclés
contenant du DEHP. Sur le bassin du Rhone, le DEHP a été mesuré dans les sédiments a des
concentrations supérieures a 100 pg kg' dans 75% des stations, et des concentrations maximales
particulierement importantes (de I'ordre du mg kg?) dans les bassins de I'Azergues, du Giers et de la
Bourbre (Bourg et al., 2013), mais la encore, les dernieres mesures disponibles datent de 2011. Cela

prouve d’ailleurs 'intérét de I'approche développée dans I'ensemble de ce travail : les archives
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sédimentaires permettent de retracer I’évolution temporelle de contaminants n’ayant pas bénéficié

d’un suivi régulier.
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Figure P1 : Concentrations en phtalates dans la carotte PBN-2002 : a) BBzP, DMP, DiBP, DEP, DnBP ; b) DEHP, DiNP, DiDP.

Le DEHP a progressivement été remplacé par le Bis-(2-propylheptyl)phthalate (DPHP), le DiNP et le
DiDP (Loizeau et al., 2017), les deux derniers présentant dans la carotte analysée des concentrations
du méme ordre de grandeur que le DEHP. Cela laisse a penser que les pics de contamination du DiNP
et DiDP restent a venir, et que ces substances devraient donc également bénéficier d’un suivi dans le
bassin du Rhone. Par ailleurs, au vu des preuves croissantes de la reprotoxicité et de 'omniprésence

des phtalates dans I'environnement, ils ont commencé a étre remplacés par d’autres types de

plastifiants dans I'industrie dés le début des années 2010 (Fig. P2 ; Bui et al., 2016).

Les données toxicologiques existantes au sujet de ces plastifiants alternatifs semblent indiquer une
faible toxicité aiglie et un risque global moindre comparé aux phtalates les plus toxiques tels que le
DEHP, mais I'absence de données relatives a leurs possibles effets cancérigénes ou endocriniens ne
permet pas de conclure a leur innocuité. Les phtalates et leurs nouveaux substituts font donc partie
des contaminants actuellement en usage et ubiquistes qu’il apparait pertinent de surveiller sur un

bassin aussi anthropisé que celui du Rhone, ol des mesures ponctuelles ont montré des niveaux de
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contamination moyen non triviaux pour certaines molécules (autour de 100 pg kg?l) et

temporellement stables.
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Figure P2 : Utilisation des phtalates “historiques” (somme des DEP, DnBP, DiBP, BBzP, DEHP, DINP et DIDP) et du DPHP
(phtalate plus récent) comparé a l'usage de plastifiants alternatifs (adipates, benzoates, citrates, esters de phosphate,
sebacates, terephtalates, etc.) dans les produits chimiques en Suede de 1999 a 2012. Source : Bui et al., 2016.

Cependant, une telle remarque pourrait probablement étre formulée pour plusieurs dizaines d’autres
classes de contaminants émergents. Plus généralement, il serait donc judicieux de promouvoir le
couplage de mesures quantitatives (telles que réalisées dans le cadre de cette thése) avec des
techniques d’analyses non ciblées (screening). En effet, un travail de screening permettrait d’avoir
une vision exhaustive des contaminants présents dans les sédiments, et donc potentiellement de
mettre en avant d’autres familles émergentes peu étudiées (e.g., composés per- et
polyfluoroalkylées, pharmaceutiques, chloroparaffines) mais pouvant étre a lorigine d’une
contamination importante. Cela constituerait un premier effort concret pour caractériser la charge

contaminante globale d’un hydrosysteme.

Mécanisme a |‘origine du dép6t des sédiments hérités liés aux infrastructures sur le
Rhone

Des hypothéses quant au(x) mécanisme(s) a I'origine du dépdt des sédiments hérités liés aux deux
phases d’aménagements ont été formulées tout au long du manuscrit, en se basant sur les
caractéristiques typologiques —granulométriques en particulier— des sédiments. Si a ce stade, il
semble largement plausible que les deux types de dépdts résultent de baisses de connectivité

latérale causées par les aménagements, il s’agit toujours d’une caractérisation vague du processus a
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I'ceuvre. Les attributs granulométriques observés (large gamme de classe, faible tri, forte
homogénéité verticale) restent particulierement inexpliqués dans le cas des sédiments hérités de la
premiere phase d’aménagement. |l est indéniable que ces sédiments situés sur la plaine d’inondation
résultent de débordements, mais leurs caractéristiques granulométriques sont a l'opposé des
sédiments grossiers et bien triés qui caractérisent habituellement les dépots de crue, et leur forte
homogénéité verticale est également peu révélatrice de la nature intermittente de ces dépdts. La
forte similarité granulométrique et typologique entre les deux types de sédiments hérités, et ce
malgré leurs environnements de dépots tres différents, est également inattendue. Afin de répondre
a ces nombreuses interrogations en suspens, une investigation des processus hydrodynamiques du
Rhone et de leur modification suite a la mise en place des aménagements apparait nécessaire. La
comparaison des granulométries observées dans les archives sédimentaires de ce travail avec celles
mesurées dans le cadre du suivi existant des flux de sédiments (matiéres en suspension et sables)
pourrait apporter des premiers éléments de réponse. Une approche de modélisation numérique
serait encore plus informative. Si un modele strictement hydraulique 2D permettrait de répondre
partiellement a ces questions, notamment en clarifiant la fréquence et I'intensité des débordements
sur les plaines d’inondation des sections court-circuitées du Rhéne, un modeéle hydro-sédimentaire
serait optimal. Il convient de remarquer qu’un tel projet présenterait de nombreux défis. Tout
d’abord, les environnements de dépot d’intérét ne sont pas compris dans le lit mineur, ce qui
demanderait I'utilisation d’'un modéle a deux dimensions au moins, ainsi qu’un travail considérable
pour prendre en compte les géométries des chenaux secondaires et autres annexes fluviales. Par
ailleurs, la compréhension du mécanisme nécessiterait une modélisation des conditions
hydrodynamiques avant et aprés la mise en place de I'aménagement, ce qui implique une approche
rétrospective et donc la recherche ou la modélisation des données d’entrée hydrologiques,
hydrauliques et sédimentaires d’il y a plusieurs décennies, et ce avec une résolution suffisamment
élevée pour remplir les exigences d’'un modeéle hydro-sédimentaire 2D. Finalement, la modélisation
des aménagements en elle-méme constitue un défi, tant en termes de géométrie que de calibration
et de définition des conditions aux limites. Il serait possible de s’appuyer sur des travaux de
modélisation existants, ayant permis d’estimer les variations de connectivité latérale (Beck et al.,
2019), I'impact d’infrastructures fluviales sur I’hydrologie (Belz et al., 2001) ou encore le transport
sédimentaire et I'ajustement morphologique (Howard et al., 2017). Il existe méme une étude
utilisant des rétro-scénarios afin d’estimer l'impact de digues et levées, mais également du
changement d’usage des sols de la plaine d’inondation sur les niveaux de crue du Mississippi au cours
du temps (Remo et al., 2009), ce qui se rapproche des objectifs évoqués, si ce n’est que le modeéle

utilisé est a une dimension et purement hydraulique (pas de modélisation du transport
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x

sédimentaire). La compréhension des mécanismes a |'origine du dépbt des sédiments hérités
pourrait donc faire I'objet d’un projet de recherche extrémement ambitieux, ce qui explique que cet

aspect n’ait pas été particulierement développé dans ce travail.

Etendre le concept de sédiments hérités d’aménagements fluviaux a I'échelle
européenne

Ce projet de recherche a permis de démontrer pour la premiére fois I'existence de sédiments hérités
liés a 'aménagement d’un fleuve européen. Si ce caractere innovant constitue un des points forts de
ce travail, la contrepartie est que, malgré la dimension spatiale ambitieuse de I'étude —avec ses trois
sites d’études répartis le long du Rhéne—, on peut légitimement se demander si ces sédiments
hérités ne constituent pas un phénomene propre au Rhone plutét qu’un processus
géomorphologique a large échelle comme le sont les sédiments hérités « originaux » observés aux
Etats-Unis et en Océanie. Pour que le concept de sédiments hérités d’'aménagements fluviaux et la
définition élargie proposés dans ce travail aient un réel impact sur la discipline, il est essentiel que
des études complémentaires soient menées. Une premiere étape, toujours a I'échelle du Rhone,
serait de confirmer l'existence des sédiments hérités liés a la deuxieme phase d’aménagement sur
I'ensemble du corridor, puisqu’ils ont principalement été observés sur le site de PDR dans le cadre de
ce travail (ainsi que sur deux carottes de PBN, mais sans les sédiments pré-infrastructures et la limite
granulométrique emblématique, ce qui rend la démonstration moins convaincante). Une deuxieme
étape, également a I'échelle du Rhéne, serait d’investiguer I'existence de sédiments hérités de la
premiere phase d’aménagement dans des sections du Rhéne non court-circuitées. En effet, si le
contexte du RCC était pertinent dans une configuration exploratoire, afin de maximiser les chances
d’observer un impact de I'un ou I'autre des aménagements, il constitue un facteur confondant pour la
caractérisation des deux types de sédiments et de leur mécanisme puisque les deux aménagements
agissent de facon simultanée sur les conditions hydrodynamiques. La caractérisation de sédiments
hérités liés aux travaux de correction dans une zone dépourvue de deuxieme phase d'aménagement
pourrait apporter des nouveaux éléments et perspectives pour décrire avec certitude le processus a
I'origine de leur formation. Finalement, une troisieme étape serait de rechercher l'existence de
sédiments hérités liés a des infrastructures sur d’autres fleuves aménagés. Le Rhin pourrait constituer
un fleuve d'étude pertinent pour commencer, car il a également connu plusieurs phases
d’aménagement similaires a celles du Rhéne. Une premiere phase de canalisation a eu lieu au milieu
du 19°™ siécle dans un objectif de contrdle des crues et d’assainissement, une deuxiéme phase

d’aménagement a été mise en ceuvre dans les années 1930 et consiste en la mise en place d’épis
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latéraux pour créer un chenal plus profond, régulier et faciliter ainsi la navigation, et finalement, deux
grands projets de dérivation (Kembs et le Grand Canal d’Alsace) ont été implémentés entre les années
1930 et 1960 dans le but de produire de I'hydroélectricité (Uehlinger et al., 2009 ; Arnaud et al.,
2015). Il serait ainsi plus probable de retrouver des sédiments hérités caractérisés par des
modifications typologiques analogues. Le Danube constitue un autre fleuve sur lequel I'étude de
sédiments hérités liés a des infrastructures serait intéressante : de par son aménagement extensif
(nombreux barrages, canalisation, enrochements, épis, coupes de méandres, etc. ainsi que la large
dérivation de Gabcikovo—Nagymaros, cf. Habersack et al., 2016) et son échelle importante (2857 km
de long et débit de 6486 m3s™* a 'embouchure, Sommerwerk et al., 2009), il permettrait de donner

une nouvelle dimension au concept.
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ANNEXES

Figure A1 : De gauche a droite, coordonnées des mesures XRF selon I'axe F1 apreés transformation par ACP et concentrations
en éléments métalliques (Al, Zn, Pb, Ni, Cu, Cd, Hg) pour les carottes sédimentaires suivantes : a) C10a, b) C10b, c) C10c, d)
C12a, e) C12b.
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Figure A2 : Profils GPR10 et GPR12 non interprétés
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a)Diagramme de Van Krevelen b)
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Figure A3 : Représentation des paramétres Rock-Eval des carottes sédimentaires issues des plaines d’inondation (PDR-C10a,
PDR-C10b, PBN-C18b, DZM-C6, DZM-C9). a) Pseudo-diagramme de Van Krevelen ; b) HI versus RC/TOC ; c) RC/TOC versus

S2/S3 ; d) HI versus Tmax. Les ellipses représentent 90% des données.
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a) Pseudo-diagramme de Van Krevelen
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Figure A4 : Représentation des paramétres Rock-Eval des carottes sédimentaires issues des annexes fluviales en eau (PDR-

1802, PDR-1806, PBN-C3c). a) Pseudo-diagramme de Van Krevelen ; b) HI versus RC/TOC ; ¢) RC/TOC versus S2/53 ; d) HI
versus Tmax. Les ellipses représentent 90% des données.
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a) Pseudo-diagramme de Van Krevelen b)
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Figure A5 : Représentation des paramétres Rock-Eval des carottes sédimentaires issues de toutes les carottes sédimentaires
analysées (PDR-C10a, PDR-C10b, PBN-C18b, DZM-C6, DZM-C9, PDR-1802, PDR-1806, PBN-C3c). a) Pseudo-diagramme de
Van Krevelen ; b) HI versus RC/TOC ; c) RC/TOC versus S2/S3 ; d) Hl versus Tmax. Les ellipses représentent 90% des données.
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Figure A6 : Représentation en « heatmaps » de la granulométrie des vingt-trois carottes étudiées dans le cadre de cette
these, organisée en fonction de leur héritage sédimentaire.
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