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A mes grands-parents,
Qui chérissaient tant

le lac Léman






La nature sauvage inspire I'émerveillement, 'émerveillement inspire le respect, parce qu’on
respecte ce qui nous émerveille, on ne le détruit pas, on ne le dénature pas

Matthieu Ricard






| 1975 |

La pollution visuelle due aux polymeres synthétiques, en particulier les plastiques, est évidente
pour quiconque visite une plage dans la plupart des régions du monde. Cependant, ils ne
semblent pas constituer une menace biologique sérieuse. IIs ne sont ni toxiques ni solubles dans
l'eau, ne pénétrent pas dans les chaines alimentaires et, lorsqu'ils sont finalement dégradés, les

produits sont généralement inoffensifs.

Traduit depuis I'ouvrage

The Chemistry and Microbiology of Pollution
I.J. Higgins and R. G. Burns
University of Kent at Canterbury, England

1975
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Abréviations

[A]
ABS - acrylonitrile-butadiene-styrene
|B |
BSR - bassin de stockage/restitution
|C]|
CEN - conservatoire d’espaces naturels
CISALB - comité intercommunautaire pour |'assainissement du lac du Bourget
|E|
EH * équivalent-habitant
ERU = eaux résiduaires urbaines
| F|
FTIR - spectroscopie infrarouge a transformée de Fourier
U-FTIR = microscopie FTIR
|11
INRAE - Institut national de recherche pour [Iagriculture, [l'alimentation et
I’'environnement
INSEE - Institut national de la statistique et des études économiques
IR = infrarouge
M|

MP = microplastique(s)
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|P]

PE - polyéthylene

PEBD - polyéthylene basse densité

PEHD - polyéthyléne haute densité

PP - polypropylene

PVC - polychlorure de vinyle

PS - polystyréne

ps * poids sec

PES - polyester

PET - polyéthyléene téréphtalate

PTFE - polytétrafluoroéthyléne

PUPR = particules d’usure de pneus et routes

PUR - polyuréthane

|S|
SILA = syndicat mixte du lac d’Annecy
siMPle - systematic identification of microplastics in the environment (logiciel
d’identification de polymeére par analyse spectrale infrarouge)

|U|

UDEP - usine de dépollution des eaux usées
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Avant-propos

Les microplastiques sont aujourd’hui bien connus des spheres politique, industrielle et
citoyenne. En quelques années, ces particules sont devenues de véritables stars des médias.
De nombreux'ses chercheursses, bénévoles d’associations ou d’organisations non
gouvernementales prennent la parole afin d’alerter les autorités publiques, entreprises et le
grand public des conséquences avérées ou potentielles que posent ces particules. Il est de
notre responsabilité de scientifiques de s’ouvrir au monde non académique afin de transmettre
nos expertises et découvertes a tous-tes. Depuis le début de la pandémie (2020) de la Covid-
19, jamais les scientifiques n’ont autant exposé leurs savoirs. A travers mes trois années de
doctorat, la médiation scientifique a eu une place essentielle. Les actions de sensibilisation a la
préservation de I'environnement et a la problématique des microplastiques ont permis, je

I'espere du fond du coeur, de donner envie d’agir aux personnes qui ont croisé mon chemin.
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Introduction et contexte général

A partir de la fin de la Seconde Guerre mondiale, les plastiques ont été produits abondamment.
Dans les années 70, les centres de traitement de déchets ne s’installent pas aussi rapidement
que les plastiques dans I’environnement. A cette époque, les chercheurs alertent déja le monde
scientifique sur la présence et 'augmentation rapide des déchets plastiques a la surface des
océans (Carpenter and Smith, 1972). En effet, la pollution plastique a été observée pour la
premiere fois dans les années 1970 dans la mer des Sargasses ou la concentration de plastique
était proche de 3 500 articles/km?, essentiellement constituée de porte-cigarettes (Carpenter
and Smith, 1972). En 1973, un chercheur constate de petites sphérules de polystyréne (PS) dans
les estomacs de pétrels Oceanodroma leucorhoa de I’Atlantique Nord-Ouest (Rothstein, 1973).
Il note que cette consommation de particules peut mener a des blessures internes. Cette méme
année, ce sont 53 objets flottants d’origine anthropique sur 12,5 km? qui sont observés au cours
d’une expédition dans le Pacifique. Deux tiers d’entre eux se révelent étre en plastique (Venrick
etal., 1973). Ainsi, des le milieu des années 70, il est expliqué que le plastique une fois introduit
dans I'environnement ne disparalt pas mais se fragmente en particules plus petites (Colton et
al., 1974). De nombreuses particules de plastique sont observées au sein de sternes, mouettes
et goélands de I'lle Great Gull (état de New-York) ou encore pres des effluents d’entreprises
(Hays and Cormons, 1974). Dans le Pacifique Est, 34 000 pieces de plastique sont observées par
km? (Wong et al., 1974). Quelques années plus tard, une concentration trés élevée de particules
plastique est constatée (100 000 particules/m?) sur des plages de Nouvelle-Zélande (Gregory,

1978). La sonnette d’alarme est tirée...

Depuis, la production de matiere plastique a travers le monde n’a cessé d’augmenter. En 2021,
390,7 millions de tonnes de plastique ont été produites mondialement dont 57,2 millions de
tonnes en Europe (Plastics Europe, 2020). La demande européenne en plastique (Norvege et
Suisse inclus) concerne essentiellement les domaines du packaging (40 %) et de la construction
(20 %). Ce matériau est considéré comme révolutionnaire de par sa résistance, souplesse et
durabilité. Il est possible de I'utiliser dans tous les domaines (exemples : bdtiment, textile,
décoration, automobile, électronique). Malheureusement I'une de ses plus grandes qualités est

aussi son pire défaut, a savoir sa durabilité dans I'environnement.

Le plastique est majoritairement constitué de polymeres. Un polymeére est une macromolécule
composée d’'un enchainement de sous-unités identiques dits monomeres. Les polymeres

peuvent étre d’origine naturelle (exemples : caoutchouc, cellulose), semi-synthétique par
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modification chimique de polymeres naturels (exemples : rayonne viscose, nitrate de cellulose,
acétate de cellulose), ou synthétique par la polymérisation de monomeres souvent issus de la

pétrochimie (exemples : polyéthylene (PE), polypropyléne (PP)).

| DEFINITION |

Les polymeéres synthétiques, objets de ces travaux de thése, sont définis comme suit :
« polymeres issus de ressources fossiles et synthétisés par I’étre humain & partir du naphta,

ou recyclés a partir de polymeéres synthétiques »

Les polymeres recherchés dans cette étude correspondent aux PE, PP, polychlorure de vinyle
(PVC), PS et polyéthylene téréphtalate (PET). Ces polymeéres représentaient en 2019, plus de
70 % de la demande européenne (Plastics Europe, 2020). Le PE et le PP représentaient pres de
50 % de la demande européenne (Figure 1). Ces polymeéres sont particulierement utilisés dans
les emballages (exemples : bouteilles de lait, bouteilles de shampoing) et pour la confection de

divers objets comme les jouets, articles ménagers et canalisations.

= PE
= PP
m PVC

= PUR ]
= PET
= PS %

= Autres

Figure 1 Distribution de la demande en plastique (%) selon les types de polymere pour I'année 2019 (données

issues de (Plastics Europe, 2020))
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| DEFINITIONS |

Le terme « distribution polymérique » est défini comme la proportion relative de chaque

polymeére dans un échantillon

La fabrication des plastiques nécessite également I'utilisation d’additifs et de charge. Les
catégories principales d’additifs utilisées dans la production de plastique sont les stabilisateurs
UV (exemples : benzotriazoles, benzophénones, dérivés de la tétraméthylpipéridine),
antioxydants (exemples: nonylphénol, esters de phosphite), retardateurs de flamme
(exemples : hexabromocyclododécanes, polybromodiphényléthers), plastifiants (exemples :
phtalates comme le DEHP, bisphénol A) et biocides (exemples: oxybisphénoxarsine,
isothiazalinones) (Gateuille and Naffrechoux, 2022). Concernant la formulation, la charge peut
représenter jusqu’a 50 % de la masse du plastique : charges minérales (exemples : craie, kaolin,
talc, etc.), organiques (exemples: pdte de cellulose, farine de bois, etc.), renforcantes
(exemples : fibre de verre, microbilles de verre creuses, etc.), nouvelles charges (exemples :

argile, céréales, lin, etc.) (Wikipedia).

L'augmentation exponentielle de la production de plastique depuis les années 50, passant
d’environ 1,5 million de tonnes a presque 400 millions de tonnes de plastique, a engendré des
problématiques mondiales (exemples : taux de recyclage bas, économie linéaire, manque de
législations). Une grande partie des plastiques produits ont été rejetés dans I'environnement
ou au sein de décharges. D’apres une analyse globale des matieres plastiques produites
mondialement entre 1950 et 2015, il ressort que 79 % des produits en plastique ne sont pas
traités efficacement mais rejetés dans les milieux naturels (Geyer et al., 2017). Seulement 9 %
des autres produits sont recyclés et 12 % incinérés. Une fois dans I’environnement, le plastique
se fragmente sous l'action des UV, microorganismes, de la température, de I’hnumidité et du
stress mécanique, en micro- ou nanoplastiques. Dans le cadre de ces travaux de these, les

microplastiques (MP) d’une taille > a 50 um sont étudiés.
| DEFINITION |

Les MP sont définis par Frias and Nash, (2019) comme des particules synthétiques solides ou
matrices polymériques insolubles dans I'eau, de forme réguliére ou irréguliére et dont la taille

est comprise entre 1 um et 5 mm
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Un MP est soit qualifié de « primaire » : la particule est fabriquée sous sa forme finale (exemples
. microbilles présentes dans certains cosmétiques, peintures, fertilisants agricoles), soit de
« secondaire » : la particule est issue de la fragmentation de plastiques de plus grandes

dimensions (exemple : fragmentation en mer de bouteilles en plastique).

Les premiers MP ont été identifiés au cours des années 70 dans I’Atlantique Nord (Carpenter
and Smith, 1972; Colton et al.,, 1974). Depuis, les études n’ont cessé de se multiplier afin
d’étudier ce polluant, désormais ubiquiste. En effet, ces particules ont été détectées dans les
écosystemes terrestres et aquatiques (Jiang, 2018; Li et al., 2020; Peng et al., 2020; Wong et
al., 2020) : au point le plus profond de I'océan (fosse des Mariannes) (Peng et al., 2018) mais
aussi au sommet des montagnes (Everest) (Napper et al., 2020), en Arctique (Bergmann et al.,
2019; Gonzdlez-Pleiter et al., 2020; Lusher et al., 2015; Obbard et al., 2014, Peeken et al., 2018)
et Antarctique (Cincinelli et al., 2017; Kelly et al., 2020; Waller et al., 2017), dans I'air (Dris et
al., 2016; Gasperi et al., 2018; Q. Zhang et al., 2020), la neige (Bergmann et al., 2019; Materié¢
et al., 2020; Pastorino et al., 2020; Scopetani et al., 2019), les glaciers (Ambrosini et al., 2019;
Cabrera et al., 2020), les sols (Corradini et al., 2019; Qi et al., 2018), les sédiments (Yang et al.,
2020; Zobkov et al., 2020). Ces microparticules ont également été observées dans des aliments
et boissons (Barboza et al., 2018; Danopoulos et al., 2020; Koelmans et al., 2019; Peixoto et al.,
2019; Shruti et al., 2020; Walkinshaw et al., 2020; Q. Zhang et al., 2020) mais aussi dans les
organismes (Cadée, 2002; Furness, 1985; Merga et al., 2020) et certains tissus humains :
poumons, placentas (Ragusa et al.,, 2021), tube digestif notamment l'intestin et le colon
(Ibrahim et al., 2021), dans les feces (Schwabl, 2018), le systéme sanguin (Leslie et al., 2022),
jusqu’a de récentes détections dans le lait maternel (Ragusa et al.,, 2022) et le sputum

(expectorations) (Huang et al., 2022).

Les environnements lacustres, sujets de ces travaux de these, ne sont pas épargnés par la
pollution aux MP (Dusaucy et al., 2021). Cette these vise a réaliser un état des lieux de la
contamination aux MP des environnements lacustres en quantifiant les concentrations et
stocks de MP de trois lacs alpins francais : les lacs subalpins du Bourget, d’Annecy et, un lac
d’altitude, le Merlet supérieur. Les travaux se concentrent également sur I'identification et |a
quantification des sources et vecteurs principaux de ces particules a travers 'étude des
retombées atmosphériques, affluents, eaux résiduaires urbaines (ERU) et eaux pluviales issues

du ruissellement de chaussées.
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Les connaissances actuelles sur la contamination des écosystemes lacustres par les MP sont
encore limitées. En 2012, le nombre de publications sur la pollution par les MP étaient de : 30
articles pour les écosystemes marins (23), d’eau douce (5) et estuariens (2) (Meng et al., 2020).
Ces derniers temps, les études sur la pollution aux MP des lacs se sont multipliées. En 2022, 81

publications avec les termes « microplastic » et « lake » dans le titre selon Google Scholar.

Ce manuscrit de these est composé de 4 chapitres. Le premier chapitre recense, aussi
exhaustivement que possible, un ensemble d’études concernant la contamination aux MP des
environnements lacustres a travers le monde. Cette synthese est fondée sur larticle
Microplastics Pollution of Worldwide Lakes (Dusaucy et al., 2021) (Annexe 1). Le chapitre
souligne I'importance de I'étude des écosystéemes d’eau douce et de I'analyse des vecteurs et
sources de la pollution. Les écosystemes lacustres, représentant 3,7 % de la surface terrestre
(Verpoorter et al.,, 2014), sont des accumulateurs de polluants et, par conséquent, des
indicateurs du fonctionnement des bassins versants. Le second chapitre est consacré a la
présentation des hypotheses et problématiques de these ainsi que des sites d’étude. Il expose
également les méthodes employées dans le cadre des prélevements, traitements et analyses
des échantillons ainsi que les limites de I'étude. Le troisieme chapitre se concentre sur I’état
actuel de la contamination par les MP des lacs subalpins (Bourget et Annecy) et alpin (Merlet
supérieur). Nos travaux analysent non seulement la couche de surface des lacs, mais également
la colonne d’eau ainsi que la matrice sédimentaire. Dans le quatrieme chapitre, ce sont les
sources et vecteurs potentiels de la pollution aux MP qui sont examinés (retombées
atmosphériques, affluents, ERU et eaux pluviales). Des bilans de stock et estimations de flux
sont effectués pour évaluer 'ampleur de la contamination des lacs et son origine. Enfin, une
synthése des résultats est développée a travers un bilan de masse a I'échelle des lacs, en
identifiant les principaux vecteurs et sources de MP, et extrapole ces résultats a une échelle

plus globale.

Cette thése vise a identifier les sources principales de contamination des lacs aux MP. A cette
fin, I'état des lieux de la pollution aux MP des trois sites lacustres (Bourget, Annecy et Merlet
supérieur), soumis théoriguement a des sources différentes, est réalisé par la quantification
des concentrations et stocks dans trois compartiments : I'eau de surface, la colonne d’eau et

les sédiments.
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L'identification des sources, basée sur les connaissances publiées, sera effectuée par
caractérisation des dépbts atmosphériques, des affluents de zones urbaines, des affluents de
zones rurales ou agricoles, de rejet d’ERU épurées en UDEP et d’eaux pluviales (de lessivage
des zones imperméabilisées). Le devenir des MP dans I’'environnement lacustre est étudié par

mesure des flux sédimentés et des flux a I'exutoire.
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Chapitre | - Etat de I'art

Estimation de la pollution aux microplastiques dans les lacs du monde

Introduction

Une recherche bibliographique conséquente (derniere mise a jour 25/01/2023) a permis de
réaliser un état de I'art de la pollution aux MP des lacs a travers le monde. Sur la période 2012-
2023, les termes « lake » et « microplastic » ont été recherchés via les plateformes Google
Scholar et Researchgate. A Iissue de cette recherche exhaustive, 198 lacs ont été identifiés a
travers 90 articles publiés. La Figure 2 ci-dessous représente en bleu I'effectif cumulé des lacs

étudiés et en orange I'effectif cumulé des articles publiés entre 2012 et 2023.
250
200
150

100

Nombre cumulé

50

2012 2014 2016 2018 2020 2022
Année

—8—lacs —@—articles publiés

Figure 2 Evolution des études sur la pollution aux MP des environnements lacustres a travers le monde de 2012

a 2023 (derniére mise a jour 25/01/2023)

Faure et al.,, (2012) ont réalisé la premiere étude sur les MP dans les environnements lacustres
(lac Léman). Entre 2012 et 2015, plusieurs grands lacs suisses, italiens et mongol ont été étudiés
(Léman, Garde, Constance, Neuchatel, Zurich, Brienz, Majeur, Khovsgol) (Faure et al., 2015,
2012; Free et al.,, 2014; Imhof et al., 2013). Ainsi, seuls quatre articles publiés sont disponibles
en 2015. De 2016 a 2019, I'intérét porté a la pollution aux MP des lacs s’est accentué. Passant
d’un total de 8 lacs étudiés en 2015 a 60 lacs (Chine, Angleterre, Canada, Etats-Unis, Hongrie)
en 2019. Depuis 2019, la contamination aux MP de 138 lacs supplémentaires a été analysée a
travers 72 articles. Ces données confirment I'avenement récent de ce nouveau champ

disciplinaire.
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La majorité des lacs étudiés sont sur les territoires chinois (34 %), espagnol (18 %), italien (6 %)
et argentin (5 %) (Figure 3). Tres peu d’études ont été réalisées en Afrique. Les lacs d’Océanie
et de I’Antarctique n’ont, a ce jour, pas été investigués. Par ailleurs, aucune étude n’a été
publiée sur les lacs francais excepté pour le lac Léman (franco-suisse). Ainsi, ces travaux de
these s’intéressant aux lacs du Bourget, d’Annecy et du Merlet supérieur constituent la

premiere étude sur la pollution aux MP des lacs francais, sur les étages alpin et subalpin.

Ce premier chapitre propose une comparaison de la contamination en MP entre les sites
lacustres recensés dans cette veille bibliographique. Pour cela, les lacs ont été classés. Cette
classification se base sur la proximité aux zones urbanisées et la densité de population.
L"hypothése initiale est que les lacs proches de zones densément habitées seraient davantage
affectés par la pollution aux MP contrairement aux lacs plus isolés. Cette pollution pourrait étre
lite a la présence de macrodéchets plastiques, aux ruissellements urbains et rejets d'eaux
résiduaires (domestique, agricole, industrielle). Ainsi, les lacs recensés dans cet état de I'art ont

été classés en trois groupes : isolés, ruraux et urbains selon les définitions suivantes.

| DEFINITIONS |

¢ Un lac isolé est défini comme un lac dont le bassin versant ne montre pas d’activités
anthropiques significatives qui pourraient amener une pollution aux MP (exemple : lac

d’altitude)

¢ Unlac rural est défini comme un lac proche d'un ou plusieurs villages ou villes pour un

total < 100 000 habitants, a une distance <10 km

¢ Un lac urbain est défini comme un lac proche d'au moins une ville (> 100 000 habitants)

ou d'une métropole (> 1 million d'habitants) située a une distance < a 50 km
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Nombre de lacs étudiés

68 : .

Figure 3 Répartition des études sur la pollution aux MP des environnement lacustres a travers le monde de 2012 a 2023 (derniére mise a jour 25/01/2023 sur la base de la

recherche bibliographique réalisée)

=
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A travers cette étude bibliographique, 52 lacs isolés ont été identifiés en Chine, Espagne, Inde,
ltalie, Russie et Suisse. 35 lacs ruraux en Argentine, Chine, Colombie, Etats-Unis, Ethiopie,
Finlande, Inde, Indonésie, Mongolie, Norvege, Pakistan, Pologne, Russie et Turquie. Enfin, 111
lacs urbains ont été recensés en Angleterre, Arabie-Saoudite, Argentine, Bangladesh,
Bolivie/Pérou, Brésil, Canada, Chine, Corée, Danemark, Etats-Unis, Finlande, Hongrie, Inde,
ltalie, Kenya, Népal, Nigéria, Norvege, Ouganda, Pakistan, Philippines, Pologne, Russie, Suisse
et Turquie. Ainsi, sur la totalité des lacs étudiés de 2012 a 2023, 56 % sont considérés comme
urbains, 26 % ruraux et 18 % isolés sur la base des définitions précédentes. A travers ces lacs,
les données de contamination dans les matrices environnementales de 'eau de surface, la

colonne d’eau ainsi que les sédiments ont été examinées.

Il est important de souligner que les essais de comparaison effectués ultérieurement sont
susceptibles d’étre entachés d’un biais important, du fait des différences de méthodologie
employée a travers les études (prélevement des échantillons, traitement en laboratoire et
analyse). Parmi les principales différences, le volume d’eau prélevé qui peut varier
considérablement d’une étude a l'autre, de quelques litres a plusieurs métres cubes. Les
méthodes de prélevement des échantillons sont variées pour I'eau de surface entre les filets a
mailles de taille variable, les prélevements par pompage ou via l'utilisation de contenant. Le
traitement des échantillons en laboratoire est également soumis a différents types de
protocoles (attague oxydante, tri densimétrique). Enfin, les analyses peuvent étre menées avec
des techniques différentes : spectroscopie infrarouge (IR) a transformée de Fourier (FTIR),
spectroscopie Raman, laser direct infrared imaging (LDIR) qui peuvent influencer la

quantification et I'identification des MP.

Surface de I'eau

Les concentrations en MP a la surface de I'eau des lacs isolés sont comprises entre 0 MP/m?3 et
21300 MP/m? (pas de données disponibles en MP/km?2) (Figure 4). Pour les lacs ruraux la
contamination en MP est comprise entre 0 MP/m3 et 18 000 MP/m?3. Une seule donnée est
disponible en MP/km? pour I'étude sur le lac Flathead (Etats-Unis) qui a montré une
contamination de 189 000 MP/km?. Enfin, les lacs urbains montrent des concentrations allant

de 0,27 MP/m3 a 127 300 MP/m?3 et de 11 479 MP/km? a 2 090 000 MP/km?.
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Karnaukhov et al., 2020

Figure 4 Représentation de la pollution aux MP de I'’eau de surface des lacs selon leur classification (isolé,

urbain) (moyenne en MP/m?3)

Les résultats présentés dans la Figure 4 semblent contre-intuitifs, car les lacs isolés seraient tout
aussi contaminés par la pollution aux MP que certains lacs urbains. Cela va a I'encontre de
I"hypothése initiale selon laquelle les lacs isolés seraient moins touchés par la pollution aux MP

que les lacs urbains.

Concernant les lacs isolés, I'étude de Godoy et al. (2022), sur 35 lacs glaciaires (Sierra Nevada,
Espagne) a révélé des concentrations comprises entre 0 MP/m? et 21 300 MP/m3. Les lacs

russes, Talmen et Dzhulukul, ont présenté 8 000 MP/m3 et 5000 MP/m3, respectivement
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(Malygina et al., 2021). En revanche, aucun MP > 50 um n'a été observé dans I'eau de surface

du lac Dimon (Italie) (Pastorino et al., 2020).

Des lacs isolés ou ruraux (exemple: Sassolo avec 2 600 MP/m?) semblent méme plus
contaminés que certains lacs urbains. A titre d’exemple, le lac urbain Kallavesi (Finlande)
contient 0,27 + 0,18 MP/m3 (Uurasjarvi et al., 2020), alors que les lacs ruraux d'Argentine
contiennent en moyenne 0,90 + 0,60 MP/m?3 (Alfonso et al., 2020b). Cela pourrait s'expliquer
par les caractéristiques du lac influencant la concentration en MP. Le lac Kallavesi montre une
plus grande superficie (473 km?) que les lacs argentins (moyenne de 88 km?). En estimant, par
le calcul, la quantité de MP présents a la surface de chacun des deux lacs, une contamination
environ deux fois supérieure du lac urbain Kallavesi est observée par rapport aux lacs argentins,
4,2 x 108 MP 3 la surface du lac Kallavesi (MP > 333 um) et 2,6 x 108 MP 3 la surface des lacs

argentins (MP > 38 um), respectivement.

Au contraire, le lac urbain Qinghai (Chine) semble montré neuf fois plus de MP/km? dans I'eau
de surface que le lac rural Khovsgdl (Mongolie) avec 180 900 particules/km? et 20 264
particules/km?, respectivement. Ces disparités pourraient étre liées a la méthodologie
d'échantillonnage (filets 112 um et 333 um pour Qinghai et Khovsgol, respectivement). En
considérant les superficies de chaque lac (Qinghai : 4 186 km?, Khovsgol : 2 760 km?), le lac
Khovsgol montre une présence en MP a sa surface 10* fois supérieure qu’au lac Qinghai (7,6 x

108 MP et 6,2 x 10 MP, respectivement).

Colonne d’eau

Il existe peu d’études sur la distribution des MP au sein de la colonne d’eau des lacs. A notre
connaissance, seuls trois lacs, Michigan (Etats-Unis), Tollense (Allemagne) et Supérieur
(Canada, Etats-Unis) ont fait I'objet de travaux sur cette matrice environnementale. A travers
ces études, la colonne d’eau a été échantillonnée via I'usage de pompes (lacs Tollense et
Supérieur, filtres 63 um et 100 um - 300 um, respectivement) ou de filets tirés a I’horizontal

(lac Tollense, maille 333 um).

Les premiers travaux sur cette matrice datent de 2019 (Lenaker et al., 2019) ou des échantillons
sont réalisés sur un site proche du rivage (port de Milwaukee) du lac Michigan. Sur 5

profondeurs (-1,5 -2,7 métres ; -6,1 -7,3 métres ; -9,8 -10,4 metres ; -13,4 -13,7 métres ; -15,2
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-15,5 metres), une concentration moyenne de 0,42 MP/m?3 (filet > 333 pum) est constatée.
Aucune différence significative n’est notée entre les profondeurs en termes de concentration.
Une seconde étude est parue en 2020, sur le lac Tollense (Tamminga, 2020) portant sur des
MP compris entre 63 um et 5 mm (pompe). Sur trois périodes, huit sites et trois profondeurs
(surface, -7 métres et -10 métres) sont étudiés. De 12 fibres de MP/m3 a 24 fibres de MP/m?
sont identifiées aux profondeurs -7 metres et -10 métres. De 19 fragments de MP/m3 a 47
fragments de MP/m3 aux mémes profondeurs. Selon ces travaux, I'intensité des gradients de
concentration verticaux pourrait étre affectée suite au brassage induit par le vent. Pour
terminer, le lac Supérieur a fait 'objet d’études comparatives entre concentrations en MP et
parametres physico-chimiques (chlorophylle, turbidité) (Fox et al.,, 2022). Les résultats
montrent une présence de MP en conditions stratifiées et en période de brassage (de 250
MP/m3 a - 18 meétres a 1900 MP/m3 & - 2 meétres sous la surface). Aucune corrélation
significative n’a été observée entre les concentrations en MP et la température ou la

transparence des eaux.

Sédiments

Les concentrations en MP dans les sédiments (hors rivages et plages) des lacs isolés sont
comprises entre 17 MP/kg et 2 644 MP/kg (Figure 5). Pour les lacs ruraux, la concentration en
MP est comprise entre 924 MP/kg et 2 100 MP/kg. Enfin, les lacs urbains montrent des
concentrations allant de 27 MP/kg a 18 100 MP/kg. Comme pour la matrice eau de surface, les
résultats de la Figure 5 semblent contraires a I’'hypothése initiale selon laguelle les lacs isolés

seraient moins impactés par la pollution aux MP que les lacs ruraux ou urbains.

Sur le plateau tibétain, une étude menée par Liang et al. (2022) a révélé des concentrations de
MP allant de 17 MP/kg a 2 644 MP/kg dans 12 lacs isolés chinois. Les auteurs ont constaté que
les sédiments riches en limon et argile présentaient des concentrations plus élevées en MP. En
ce qui concerne les zones urbaines, le lac Yenagoa (Nigeria) a montré des variations de
concentration allant de 347 MP/kg a 4 031 MP/kg pendant la saison seche et de 507 MP/kg a
7 593 MP/kg pendant la saison des pluies (Oni et al., 2020). Les auteurs ont attribué la
contamination pendant la saison seéche a I’'absence de systéeme adéquat de traitement des eaux
usées, au déversement de déchets provenant des activités agricoles et de péche dans la région.

lls ont également souligné I'entrée d’eau de I'océan et I'apport de MP par les zones urbaines
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pendant la saison des pluies, ainsi que la possibilité que les entreprises de production de
plastique avoisinantes déchargent des MP suite a I'érosion. Dans le lac Tollense en Allemagne,
une étude menée par Hengstmann et al. (2021) n’a pas montré de variations spatiales ou
temporelles dans les échantillons de sédiments lacustres prélevés. Les auteurs ont suggéré que
cela pourrait étre d( a une accumulation a long terme dans la cuvette lacustre, tandis que des
concentrations plus élevées ont été observées a proximité des affluents. Les lacs, qu’ils soient
définis dans nos travaux comme urbains, ruraux ou isolés, ne semblent pas présenter

nécessairement de différences dans leur contamination aux MP.
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Figure 5 Représentation de la pollution aux MP des sédiments des lacs selon leur classification et en fonction

des données disponibles (MP/kg). Lacs isolés n =12 ; Lacs ruraux n = 2 ; Lacs urbains n = 8.

Une étude sur le golfe de Beibu, une zone de péche traditionnelle (Chine), a montré que plus
de 60 % de I'abondance totale de MP dans les sédiments est composé de fibres de PP et PE.
Cette abondance a montré une forte corrélation avec l'activité de péche suggérant que le
niveau de pollution aux MP pourrait refléter I'intensité des activités de péche (Xue et al., 2020).
En plus des dispositifs de péche, les coques de bateau pourraient étre une source de MP dans
les lacs. En effet, le matériau le plus répandu et utilisé dans la composition des coques de
bateau est le plastique (polyester (PES) stratifié, PE principalement et plaques d’acrylonitrile-

butadiene-styrene (ABS)), notamment dans la construction de voilier. En effet, I'Union
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Internationale pour la Conservation de la Nature a confirmé que les coques de navire,
revétements marins et antifoulings représentent des sources potentielles de pollution aux MP

dans les environnements marins (IMO, 2019).

Caractéristiques des particules

Gammes de taille

Dans la majorité des études, les MP identifiés ont une taille < 1 mm (Alfonso et al., 2020b,
2020a; Boucher et al., 2019; Cable et al., 2017; Di and Wang, 2018; Egessa et al., 2020; Eriksen
etal., 2013; Fischer et al.,, 2016; Free et al., 2014; Gonzalez-Pleiter et al., 2020; Irfan et al., 2020;
Mason et al., 2020, 2016; Su et al., 2016; Uurasjarvi et al., 2020), et méme < 500 um (Boucher
et al., 2019; Fischer et al., 2016; Gonzalez-Pleiter et al., 2020; Jiang et al., 2018; Uurasjarvi et
al., 2020; Xiong et al., 2018; Yin et al., 2020; Yuan et al., 2019). A titre d’exemple, dans les
Grands Lacs (Canada et Etats-Unis), le nombre de petits MP (106 um - 1 mm) est 130 fois plus

élevé que les grands MP (1 mm - 4,75 mm) (Cable et al., 2017).

De nombreux parametres pourraient influencer la distribution de taille des MP. Dans le lac
Yenagoa (Nigeria), 75 % des MP dans |'eau et les sédiments sont compris entre 1 mm et 3 mm
pendant la saison seche et 89 % des particules < a 1 mm pendant la saison des pluies (Oni et

al., 2020).

Types de polymere

Les types de polymeres les plus couramment identifiés dans les lacs (eau de surface et
sédiments) sont le PE et le PP. Cela peut étre mis en relation avec la demande mondiale en
polymeéres plastiques ou les PE et PP sont fortement représentés (Plastics Europe, 2019). La
variation de la composition des MP entre I’eau de surface et les sédiments pourrait étre due a
des différences de densité. Le processus de fragmentation des polymeres pourrait également
étre impliqué, étant donné que les différents types de polymere se fragmentent a des vitesses
distinctes (exemple : les polyméres dépourvus d’additifs anti-UV ou biocides pourraient se

fragmenter plus rapidement).

La composition des MP dans |'eau de surface est similaire dans la plupart des lacs, cependant

dans certaines zones, des signatures spécifiques ont été rapportées. Ces signatures peuvent
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étre spécifiques au site d’étude ou liées a la méthode de traitement des échantillons (densité
de la solution de tri densimétrique, qualité de la base de données de référence) (Corcoran et

al., 2015; Di and Wang, 2018; Negrete Velasco et al., 2020; Sighicelli et al., 2018).

A titre d’exemple, les polymeéres présents dans le lac Yenagoa (Nigeria) varient selon la saison.
Dans I'eau de surface et les sédiments, 73 % de PET et 11 % de PVC sont observés pendant la
saison seche, contre 82 % de PVC et 4 % de PEBD (polyéthylene basse densité) pendant la saison
des pluies. La présence élevée de PVC pendant la saison des pluies proviendrait de I'érosion des
conduites d'eau. La présence importante de PET pendant la saison seche a été attribuée a
I'importation de matiéres premiéres par trois entreprises produisant des bouteilles en PET,

situées a quelques kilomeétres des rives du lac (Oni et al., 2020).

Sources et vecteurs des microplastiques

Pour le continent européen, seuls Boucher et al. (2019) ont recensé et quantifié les quatre
principaux contributeurs a la pollution plastique du lac Léman (Suisse) : I'abrasion des pneus, le

secteur de la construction, l'industrie textile et de I'emballage.

Les sources de MP dans les environnements lacustres sont multiples et de diverses origines.
Selon l'Institut national de I'environnement industriel et des risques, la pollution plastique a
trois origines majeures : (i) la fragmentation de macroplastiques dans I'environnement, (ii)
I'usure des produits contenant des polymeéres plastiques (fragmentation des fibres textiles lors
du lavage, peintures et pneus) et (iii) I'origine intentionnelle (exfoliants, abrasions industrielles

et vectorisation de médicaments) (INERIS, 2018).

La pollution des lacs par les MP peut étre intensifiée par les conditions climatiques (vent, pluie,
ruissellements de chaussées). Selon Yafei Zhang et al. (2020), le changement climatique
augmenterait la quantité de plastiques entrant dans les lacs. L'augmentation de
I'ensoleillement induit une accélération de la fonte des glaciers ainsi qu’une hausse des
précipitations et tempétes (Figure 6). Le changement climatique pourrait étre susceptible
d’entrainer une augmentation de la fréquence des événements extrémes, ce qui pourrait
accroitre le ruissellement et diminuer 'efficacité des UDEP (Usine de dépollution des eaux

usées). Ainsi, davantage de plastiques pourraient rejoindre les lacs par les rivieres et
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I’'atmospheére. La Figure 6 représente la pollution aux MP et la resuspension des sédiments dans

un lac sous l'influence du changement climatique.
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Figure 6 Pollution aux microplastiques et resuspension des sédiments dans un lac eutrophe sous l'influence du

changement climatique, basée sur Yafei Zhang et al. (2020)

L’étude des bassins versants est indispensable afin de comprendre l'implication de chaque
source et vecteur de contamination potentielle aux MP dans les lacs (exemples : le lessivage
des sols et ruissellement des routes, les rejets des UDEP, les retombées atmosphériques).
L'intensité des sources et I'efficacité de transfert des MP aux lacs sont influencés par la densité
de population, I'imperméabilisation des bassins versants, |'activité industrielle de production et

transformation des plastiques et les conditions climatiques.

Fragmentation des macroplastiques

La plupart des connaissances sur la fragmentation des plastiques sont basées sur des
expériences en laboratoire avec dégradation photochimique (UV), thermique ou biologique.

Des connaissances limitées ont été acquises en conditions environnementales réelles dans
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lesquelles les mécanismes de dégradation se produisent simultanément ou successivement.
Les conditions environnementales (intensité lumineuse, pH et température), les propriétés
chimiques et physiques des polyméres plastiques (densité, cristallinité et présence d'additifs)

jouent un role crucial dans la fragmentation des plastiques.

Dans un milieu oligotrophe, les polymeres plastiques se fragmentent plus facilement due a la
forte pénétration des UV et au faible « biofouling » (Andrady, 2011, 2003; Free et al., 2014).
Song et al. (2017) ont démontré une photo-oxydation UV des polymeres accélérant la
fragmentation des plastiques, d’autant plus rapidement que l'intensité lumineuse est forte.
Dans les lacs de haute altitude, les basses températures et la couverture du manteau neigeux
aident au maintien de I'intégrité des particules de plastique (Andrady, 2003; Free et al., 2014).
La dégradation des plastiques serait également plus faible dans les lacs que dans les
écosystemes marins en raison d'un courant moindre et d'une action limitée des vagues
(Vaughan et al.,, 2017), entrainant une persistance de la pollution. Toutefois, les vagues
littorales, notamment dans les grands lacs, peuvent provoquer des taux de fragmentation plus

élevés (Imhof et al., 2013).

Le plastique est connu pour avoir une durée de vie allant de plusieurs centaines a plusieurs
milliers d’années (Barnes et al., 2009). A titre d’exemple, une étude a extrapolé la durée de vie
d’objets en polyéthyléne haute densité (PEHD) en se basant sur le taux de dégradation de leur
surface spécifique (Chamas et al., 2020). Cette étude a montré que la durée de vie du PEHD
dans I'environnement marin était compris entre 58 ans (pour une bouteille) a 1 200 ans (pour

un tuyau).

En 2016, des particules de plastique ont été trouvées dans chacun des échantillons de sédiment
du lac Léman (Suisse), qui provenaient principalement de la fragmentation des macroplastiques
(Faure and De Alencastro, 2016). Pres des lacs Dongting (Chine) et Victoria (Ouganda), les filets
de péche synthétiques constituent une source majeure de MP secondaires (Egessa et al., 2020;
Yin et al., 2020). Par ailleurs, une grande quantité d'acétate de cellulose, principal constituant
des filtres de cigarette, a été mesurée dans le lac Ontario (Canada/Etats-Unis) (Grbi¢ et al.,
2020). La prévalence de petites particules de plastique issues du processus de fragmentation a
également été signalée dans le lac Khovsgol (Mongolie) (Free et al., 2014) et dans les lacs Taihu

et Poyang (Chine) (Su et al., 2016; Yuan et al., 2019).
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Les processus de fragmentation du plastique, a savoir la fissuration et la scission, semblent
globalement similaires dans les écosystéemes d'eau douce et marins (Imhof et al., 2013; Li et al.,
2020; Zbyszewski and Corcoran, 2011). Des films de PEBD en suspension dans 'eau, irradiés 25
semaines sous lampe Xénon (irradiance lumineuse de 60 W/m?) ont subi une fragmentation
partielle, suggérant que de longues durées d’exposition sont nécessaires pour provoquer la
fragmentation des macroplastiques et, par conséquent, conduire a la contamination en MP de
I'environnement aquatique (Julienne et al.,, 2019). A titre de comparaison, nous pouvons
estimer qu’a la latitude des lacs étudiés dans ces travaux de thése, I'énergie totale recue durant
un mois d’été a la surface lacustre est comprise entre 150 et 200 kWh/m? (irradiation en

lumiere naturelle).

La distribution de taille des MP peut étre liée non seulement a la nature du polymeére, mais
aussi au processus de fabrication (Julienne et al., 2019). Selon Song et al. (2017), douze mois
d'exposition aux UV (UV-A: 11,01 W/m?; UV-B : 0,12 W/m?; UV-C : 0,04 W/m?) et deux mois
d'abrasion mécanique de granules, vierges d’altération, de PP et PE ont produit respectivement
6084 + 1061 MP/granule et 20,0 + 8,3 MP/granule. Le PP est en effet beaucoup plus sujet a la
photo-oxydation UV que le PE. Ces vitesses de fragmentation différentes selon le polymere
peuvent expliquer pourquoi, sur certains sites, la distribution polymérique des MP ne

correspond pas a celle de la consommation de macroplastiques.

Eaux résiduaires urbaines

Les UDEP peuvent constituer un vecteur important de MP dans les environnements lacustres,
en fonction du traitement des eaux, de la densité de population et de la gestion des eaux usées
(Bretas Alvim et al., 2020). Les eaux usées contiennent de grandes quantités de particules
primaires et secondaires. A titre d’exemple, 'effluent d'une UDEP de Hong Kong (Chine) a
montré des concentrations de 7,1 = 6,0 MP/L a 12,8 + 5,8 MP/L avec des variations intra-
journaliéres en flux de 6,6 x 108 MP/j et 1,2 x 10° MP/j (Cao et al., 2020). Plusieurs expériences
ont confirmé que les fibres textiles sont un composant important des MP dans les eaux usées
domestiques. A titre d’exemples, un vétement de type polaire produit environ 110 000 fibres
(Carney Almroth et al., 2018) et 5 kg de tissu en PES peuvent libérer environ 6 000 000

microfibres (De Falco et al., 2019).
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L'efficacité d’élimination des MP dans les UDEP est comprise entre 88,0 % et 99,9 % (Uddin et
al., 2020). Les fibres représentent 70 % a 90 % des MP dans les effluents d’"UDEP (Grbic et al.,
2020; Talvitie et al., 2017).

Selon Uddin et al. (2020), le rejet d’eaux usées épurées dans |'environnement aquatique serait
responsable de I'apport d’environ 1,5 x 10> MP/an a I'échelle mondiale, tandis que I'apport
d’eaux usées brutes de 3,9 x 10'® MP/an, soit un rendement moyen d’épuration des MP de
96,1% au niveau mondial. Les MP sont piégés dans les boues d’épuration des UDEP. En raison
de leur caractere hydrophobe, les MP s’adsorbent aux flocs microbiens et s’accumulent ainsi
dans les boues soutirées des bassins biologiques d’épuration (Hatinoglu and Sanin, 2021). Les
concentrations en MP dans les boues sont comprises entre 7,91 + 0,11 MP/kg (poids sec (ps))
et 495 x 10° MP/kg (ps) (Hatinoglu and Sanin, 2021; Raju et al., 2020; Sujathan et al., 2017). Ces

disparités dépendent notamment de la méthode employée de traitement des boues.

Eaux pluviales

Les eaux de ruissellement sur les surfaces imperméabilisées et agricoles peuvent également
étre des sources importantes de MP aux lacs, parfois en transitant par leurs affluents. A titre
d'exemple, I'abondance des MP dans l'estuaire de la riviere Cooks (Sydney, Australie) a
augmenté aprés deux jours de fortes pluies, passant de 400 particules/m® a 17 383
particules/m? (Hitchcock, 2020). Les événements de précipitations météoriques intenses

peuvent étre des moments clés de la contamination des MP dans les écosysteémes lacustres.

Une étude au Danemark (Liu et al., 2019) s’est intéressée aux MP dans les eaux pluviales
urbaines et routieres (10 um - 2 mm). Les bassins recevant les eaux de ruissellement des
autoroutes et zones résidentielles ont montré une plus faible concentration de MP que les
bassins desservant les zones industrielles et commerciales. Les concentrations étaient
comprises entre 490 et 22 894 MP/m3. Dans le cas de fortes précipitations, les ERU collectées
dans des réseaux d’assainissement unitaires (regroupant eaux usées et eaux pluviales) sont
rejetées au milieu naturel sans traitement via les déversoirs d’orage (lors du dépassement de

la capacité hydraulique des UDEP).

Dans les eaux pluviales, Grbi¢ et al. (2020) ont montré que les particules les plus abondantes

sont les microfibres (41 %) et les particules d'usure de pneus et routes (PUPR) (22 %). Boucher
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et al. (2019) ont estimé un flux entrant de plastique dans le lac Léman compris entre 34 t/an et
83 t/an (moyenne 59 t/an) avec de forts apports provenant des routes et du ruissellement
urbain suite a des épisodes pluvieux. Les rivieres et le ruissellement urbain contribuent selon
cette étude a 86 % du flux annuel total de plastique au Léman (la plus forte contribution
provenant des rivieres en période humide). La masse de PUPR qui pénetre finalement dans le
milieu aquatique dépend fortement du systeme de collecte et de traitement (exemples :
lagunage, massif filtrant, piégeage passif/actif, etc.)des eaux de ruissellement. Jusqu'a 11 000
t/an de PUPR provenant des autoroutes allemandes pourraient atteindre les eaux de surface

(Wagner et al., 2018).

Les eaux de ruissellement sur les surfaces agricoles peuvent également contaminer les affluents
et le milieu lacustre en raison du paillage plastique, de I'épandage de boues d’UDEP, de
I"utilisation de produits phytosanitaires ou d’engrais enrobés dans des microcapsules de
polyuréthane (PUR) et PE (Katsumi et al.,, 2020), mais aussi via l'irrigation par recyclage
d’effluents d’"UDEP. Cet usage n’est actuellement pas autorisé dans tous les pays. En France,
I'irrigation agricole ainsi que I'arrosage des espaces verts est autorisée. Depuis le 11 mars 2022
(publication du décret), les eaux usées traitées peuvent étre également utilisées dans le lavage

de vaoirie.

Le paillage plastique est une technique agricole utilisée pour réduire |'évaporation, supprimer
les mauvaises herbes, conserver I'humidité et augmenter la température du sol. En Chine, les
concentrations de MP dans les sols agricoles ont augmenté au fil du temps. En effet, 5, 15 et
24 ans de paillage continu ont montré 80,3 + 49,3, 308,0 + 138,1 et 1 075,6 + 346,8 MP/kg de
sol, respectivement (Huang et al., 2020). L'épandage agricole des boues des UDEP peut
constituer une source de MP aux lacs par lessivage des sols agricoles. Clayer et al. (2021) ont
montré que 70 % a 90 % des MP arrivant au lac norvégien Mjgsa provenaient de I'épandage de

boues sur les sols cultivés et d’'une mauvaise gestion des déchets urbains.

Retombées atmosphériques

Aux Etats-Unis, les sources potentielles de MP dans I'atmosphére ont été identifiées, par
modélisation, comme étant les zones routiéres, agricoles et océans. La fabrication industrielle
de textiles synthétiques et les PUPR seraient également une source importante (Yulan Zhang

et al., 2020). En montagne, ce sont le tourisme et le transport atmosphérique depuis les basses
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altitudes qui ont été identifiés comme les principaux vecteurs et sources de pollution (Pastorino

et al., 2022).

Récemment, de nombreux scientifiques se sont intéressés a la présence de MP au sein des
retombées atmosphériques a travers plusieurs grandes villes (Londres, Paris, Hambourg,
Cassel, S3o Paulo, Dongguan, Yantai, Beijing, Tianjin, Shanghai, Hangzhou, Nanjing, Lanzhou,
Jakarta) et zones non urbanisées (Pyrénées, Etats-Unis, Allemagne) (Allen et al., 2019; Brahney
et al., 2020; Cai et al., 2017; Dris et al., 2015, 2016; Kernchen et al., 2022a, 2022b; Klein and
Fischer, 2019; Z. Liu et al., 2022; Purwiyanto et al., 2022; Wright et al., 2020; Zhou et al., 2017;
Amato-Lourenco et al., 2022; Xiong et al.,, 2022). Les contaminations moyennes en MP
s’échelonnent de 9 MP/m?/j a 771 MP/m?/; (Figure 7). Les données actuellement disponibles
dans la littérature scientifique (derniere mise & jour 25/01/2023) permettent d’estimer le flux

moyen de dépbts atmosphériques en MP a I'échelle mondiale a 209 particules/m?/j.

1 10 100 1000
|
LONDRES, ANGLETERRE 771 / nd
YANTAI, CHINE 400 / 50-1 000
BELING, CHINE

393 /50-5 000
PYRENEES, FRANCE

365/ 5-5000
LANZHOU, CHINE 354/ 5-5 000
TIANJIN, CHINE 324/ 5-5000
HAMBOURG, ALLEMAGNE 275 / 5-5 000
SHANGHAI, CHINE 267/ 5-5000
HANGZHOU, CHINE 246/ 5-5 000
PYRENEES, FRANCE (TOURBIERE) 178/5-5 000
NANJING, CHINE 177/ 5-5 000

ZONE RECULEE, ETATS-UNIS
SAO PAULO, BRESIL

LAC FLATHEAD, ETATS-UNIS
DONGGUAN, CHINE

PARIS CENTRE, FRANCE

132 /nd
123 fnd

69 /|nd
36/ 1-5000
33/ 50-5000

JAKARTA, INDONESIE 15 / 200- 5 000
PARIS BANLIEUE, FRANCE 11 /50-5000
CASSEL, ALLEMAGNE 10 /=11
RIVIERE WESER, ALLEMAGNE 9/=11

Figure 7 Retombées atmosphériques de MP entre différentes localisations géographiques (MP/m?/jour). Pour
chaque localisation, la concentration moyenne est inscrite ainsi que la classe de taille étudiée (um). Les

nombres sont arrondis a I'unité la plus proche

Les flux de dépbts atmosphériques varient selon la localisation, I'époque et les conditions
climatiques. A titre d’exemple, @ Ho Chi Minh Ville (Vietnam) des flux de 71 8 917 MP/m?/j ont

été observés (Truong et al., 2021). En agglomération parisienne, une étude a estimé que 3,5 x
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10'%et 7,6 x 10 fibres synthétiques proviendraient de I'atmosphére chaque année, conduisant
ainsi a un flux de 18 a 37 fibres synthétiques/m?/j (Dris, 2016). Des comparaisons entre sites
périurbains et ruraux ont révélé une contamination aux MP plus importante en milieu
périurbain (14,3 a 47,1 MP/m?/j en comparaison au milieu rural: 4,3 a 18,9 MP/m?/j)
(Beaurepaire et al., 2022). La chronologie de la concentration de MP d’une tourbiere
ombrotrophe des Pyrénées (France), correspond a l'enregistrement du flux de dépot
atmosphérique, allant de 5 MP/m?/jour dans les années 60, a 178 MP/m?/jour, entre 2015 et
2022 (Allen et al., 2021).

La présence de MP au sein des retombées atmosphériques peut étre accentuée en temps de
pluie ou de neige. A titre d’exemple, une étude réalisée a Jakarta (Indonésie) a révélé un flux
de 23 MP/m?/j pendant la saison des pluies contre 6 MP/m?/j au cours de la saison séche
(Purwiyanto et al.,, 2022). Lors des précipitations, les fibres pourraient également étre
davantage piégées par les flocons de neige, dont la surface développée est supérieure a celle
des gouttes de pluie. Des échantillons de neige et glace prés du lac Vesijarvi (Finlande) ont
montré des concentrations de MP de 117 + 18 x 103 particules/m? de neige fondue et de 8 + 1
x 103 particules/m? de glace fondue (Scopetani et al., 2019). Selon Scopetani et al. (2019), la
porosité élevée du manteau neigeux pourrait jouer un réle important dans le piégeage des
fibres MP. La glace du lac Baikal a également fait I'objet d’une récente étude révélant 55,5 a

65,0 fibres MP/L et 0,3 a 1,0 fragment MP/L (Karnaukhov et al., 2022).

Le transport des MP dans |‘atmosphére dépend donc fortement des conditions
météorologiques. La pluie, la vitesse et la direction du vent sont considérées comme des
facteurs déterminants de I'abondance des MP dans les dép6ts (Su et al., 2020). En Irlande, les
dépots secs de microfibres (plastiques et naturelles) représentent au moins 30 % des
retombées totales (dépdts secs et dépdts humides) (Roblin et al., 2020). L'abondance des MP
dépend du volume et de la fréquence des précipitations. Toutefois, Truong et al. (2021) n’ont
pas observé de corrélation entre les flux de dépots MP et les conditions météorologiques mais
des variations selon les caractéristiques environnementales du milieu (densité de la
population). Le transport atmosphérique de MP a été assez peu étudié (Horton and Dixon,
2018) en milieu continental. A Londres, Wright et al. (2020) ont estimé une distance de

transport atmosphérique de MP de 12 km a 60 km. Dans les Pyrénées francaises, Allen et al.
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(2019) ont mesuré une distance de plus de 95 km avant dép6t (essentiellement sous forme de

retombées humides) ; Dong et al. (2021) jusqu’a 800 km sur le plateau tibétain.

Les retombées atmosphériques sont le principal flux de MP au lac Hampstead n° 1 en
Angleterre (en absence de rejet d’eaux usées) (Turner et al., 2019). Dans le bassin de Nam Co
(superficie : 1 920 km?), sur le plateau tibétain, 'apport moyen des retombées atmosphériques
a été estimé a 3,3 tonnes de MP pendant la mousson (Dong et al.,, 2021). Alors que les
contributions des ruissellements glaciaires et non glaciaires étaient de 41 et 522 kg de MP,

respectivement.

Conclusion du chapitre

De nombreux travaux ont montré la présence de MP dans les environnements lacustres
particulierement 'eau de surface et les sédiments. Parmi eux, un nombre limité d’études se
sont intéressées aux sources et vecteurs de MP. Seuls Boucher et al. (2019) ont estimé toutes
les contributions des différentes sources de MP (> 300 um a 5 mm) au lac Léman : 41,3 t/an via
les affluents en temps de pluie, 5,6 t/an via les affluents en temps sec, 8,9 t/an via les eaux
pluviales (ruissellement urbain), 2,6 t/an via les ERU (déversoirs d’orage), 0,05 t/an via les

effluents d’'UDEP et 0,03 t/an par les retombées atmosphériques.

Selon les caractéristiques du bassin versant, la contribution relative de chague source de MP a
un lac peut varier considérablement, tant en nature qu'en intensité. A titre d'exemple, le lac
Ontario (Etats-Unis/Canada) est exposé a diverses sources et vecteurs de MP (rejets d’UDEP,
écoulements de surfaces urbanisées et agricoles) (Grbi¢ et al., 2020). Les concentrations
détectées (MP > 125 um) sont variables avec 15 400 + 7 900 particules/m? dans le ruissellement
des eaux pluviales, 13 300 + 15 500 particules/m? dans les effluents d'UDEP et 900 + 1 300

particules/m?3 dans le ruissellement agricole.
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Chapitre Il - Matériels et méthodes

Sites d’étude

Il est important ici de définir les termes « alpin » et « subalpin ». Selon I'Essai de Typologie des
lacs alpins (Rougier, 2000), ces qualificatifs sont distingués par l'altitude, la superficie et
I'aménagement des rives. Le lac Merlet supérieur est un lac alpin qui peut également étre
considéré comme un lac de versant ou un lac de cirque, niché en contrebas de parois minérales
et glaciaires. Les lacs du Bourget et d’Annecy sont des lacs subalpins situés en bordure de I'arc
alpin. Pour faciliter la comparaison des sites d’étude dans le cadre de cette these, plusieurs
définitions sont établies. Le Tableau 1 présente la classification utilisée pour distinguer les zones

urbaines des zones rurales.

Classification Nombre d’habitants
Village <2000
Bourg 2000 -5 000

Petite ville 5000 - 20 000
Ville moyenne 20000 - 50 000

Grande ville 50 000 - 200 000

Métropole > 200 000

Tableau 1 Classification des agglomérations selon le nombre d'habitants (INSEE)

Les sites d’étude retenus pour répondre aux problématiques de la thése sont les trois lacs alpins
(Figure 8) du Bourget (Savoie), d’Annecy (Haute-Savoie) et du Merlet Supérieur (Savoie, Parc

National de la Vanoise) situés dans la région Auvergne-Rhéne-Alpes (France).

REGION A-R-A

Figure 8 Localisation des trois sites d'étude

| Contamination aux microplastiques des environnements lacustres francais, en étages alpin et subalpin |



Chapitre Il - Matériels et méthodes

EXUTOIRE

©
C :
)
A

IMIERLET
SUPERIEUR

EXUTOIRE

1000 m
)  E—— ]

Figure 9 Représentation de |'occupation des sols des bassins versants des lacs du Bourget et d’Annecy ainsi que les réseaux hydrologiques (données issues de Corine Land
Cover 2018 et IGN BD CARTO® 2022). Zones urbanisées : tissu urbain continu, tissu urbain discontinu, zones industrielles ou commerciales et installations publiques, réseaux
routiers et ferroviaire et espaces associés, aéroports, extraction de matériaux, équipements sportifs et de loisirs ; Zones vertes anthropisées : espaces verts urbains, vergers
et petits fruits, surfaces essentiellement agricoles, terres arables hors périmétres d’irrigation, vignobles, prairies et autres surfaces toujours en herbe a usage agricole,
systemes culturaux et parcellaires complexes ; Zones naturelles : foréts de feuillus, foréts mélangées, pelouses et pdturages naturels, forét et végétation arbustive en
mutation, foréts de coniferes, landes et broussailles, végétation clairsemée ; Milieux aquatiques : cours et voies d’eau, marais intérieurs, plans d’eau
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Chaque lac possede des caractéristiques spécifiques (Tableau 2, Figure 9) permettant
I'identification et la quantification des différentes sources de contamination aux MP dans les

environnements lacustres.

Le lac d’Annecy est entierement ceinturé d’un réseau de collecteurs d’égouts depuis la fin des
années 60, le préservant des pollutions domestiques et urbaines (a I’exception du déversement
dans I'Eau morte (affluent du lac) des eaux usées traitées en assainissement collectif d’une
population de 162 personnes (SILA)). Ses affluents principaux, Eau Morte et Laudon, drainent
un bassin versant rural a agricole. Les apports de MP a ce lac proviendraient donc
essentiellement des sources atmosphériques ou lessivage de zones rurales (mauvaises gestions
des déchets, etc.) et agricoles (baches de paillages, etc.). Le lac d’Annecy est également impacté
par des rejets d’eaux pluviales ou de ruissellement de chaussées susceptibles de contenir

notamment des particules d’usure des pneumatiques et de peintures.

Le lac du Bourget est, quant a lui, situé a I'aval d’un bassin versant fortement urbanisé. Ses
principaux affluents, Leysse et Sierroz, traversent respectivement les agglomérations de
Chambéry et d’Aix-les-Bains. lls apportent au lac, en période de fortes précipitations, des eaux
usées urbaines via les déversoirs d’orage des usines de dépollution de ces deux villes et des

eaux de ruissellement de voirie a fort trafic véhiculaire.

Le lac Merlet Supérieur, situé a 2 452 metres d’altitude au coeur du Parc National de la Vanoise,
est uniguement soumis aux retombées atmosphériques (a I'exception des MP potentiellement
générés par la fréquentation touristique (péche de loisir, randonnée en montagne) ou le

pastoralisme) (Figure 10).
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Figure 10 Image satellite du lac Merlet supérieur (Géoportail) et délimitation approximative de son bassin

versant

Alfonso et al. (2020b) considerent que la compréhension du devenir des MP dans les lacs
nécessite de considérer les caractéristiques physiques et environnementales suivantes :
superficie du lac (km?), volume (km?3), profondeurs maximale et moyenne (m), temps de
rétention de I'eau (année), altitude (m), superficie du bassin versant (km?), occupation des sols
(pourcentage de terrains artificiels, agricoles et naturels), caractéristiques des affluents et
émissaires (longueur, débit), politique de traitement des déchets, eaux usées et eaux pluviales,
densité de population (habitants/km?) et distance des zones habitées au lac (km). Ces

différentes caractéristiques sont répertoriées dans le Tableau 2.
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Tableau 2 Représentation des caractéristiques spécifiques aux trois sites d’étude et bassins versants.

Lac Bourget Annecy Merlet supérieur

Superficie du lac (km?) 44 26 0,05

Altitude (m) 232 447 2452
Profondeur moyenne (m) 85 41,5 14
Profondeur maximale (m) 144 - 147 82 29
Longueur (km) 18 14,6 0,3

Largeur (km) 3,5 3,2 0,2

Volume (km?3) 3,6 1,1 0,2 x 103

Superficie du bassin versant (km?) 560 251 0,63
Temps de séjour des eaux (années) 9-11 4 nd

Affluents principaux et débits moyens annuels (m3/s) Leysse 2,47 ; Sierroz 2,43 ; Tillet Eau Morte 2,61 ; Ire 1,04 ; Non

0,447 Laudon 0,736

(données de Hydroreel)

(données de Hydroreel)

Emissaires

Canal de Savieres

Thiou

Ruisseau de la Rosiere vers
lac Merlet inférieur

Politique de traitement des déchets,
ERU et eaux pluviales (EP)

Lac impacté par les macrodéchets
plastiques (potentiellement
ménagers et/ou professionnels) ;
rejets ERU existants (limités) et

Lac impacté par les
macrodéchets plastiques
(potentiellement ménagers et/ou
professionnels) ; Lac non impacté

Lac non impacté par les EU ;
déchets potentiels via
randonneurs ou expéditions
scientifiques uniquement

rejet EP par les ERU mais rejet EP
Gel (mois/an) 0 0 entre 7 et 8
Distance approximative entre zone habitée et lac (km) 0 0 Méribel-Mottaret 4,8 ;
Pralognan la Vanoise 6,5 ;
Courchevel 6,2
Densité de population du bassin versant (habitants/km?) ~ 357 ~ 136 (hors agglomération 0
annécienne)
13 (2023) 7 (2023) 0

Nombre de ports de plaisance
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Péche loisir

Nombre de carnets délivrés pour
la péche en bateau : 1 511 (2020),
1840 (2021), 2 037 carnets (2022)

(données obtenues aupres de J.

Nombre de cartes vendues
toutes catégories confondues
(annuel, hebdo, journaliére) :

3140 (2020), 2 890 (2021), 3 193

Nombre de cartes vendues
(pour 6 lacs de la
commune) : 172 en 2020,
190 en 2021, 150 en 2022

Raphy du CISALB) (2022) (données obtenues aupres (données obtenues aupreés
de V. Detraz de la DDT 74) de N. Rochaix de la mairie
de Courchevel)
Péche professionnelle 8 (2023) 2 (2023) 0
Emplacements aux ports a I’'année 2 950 (2023) 1213 (2023) 0

Tourisme (nombre de nuitées/an)

Aix-les-Bains : 2 126 780 (2021)
(estimations obtenues aupreés de
T. Claret de I'Office de Tourisme
d’Aix-les-Bains, sources INSEE et
Tableau de Bord du Tourisme
Local de Savoie Mont Blanc)

Secteur lac d’Annecy : 1 203 400
(2019)
(M. Hottois Office Tourisme
d’Annecy)

Nombre de nuitées au
refuge des lacs Merlet : 294
en 2020, 334 en 2021, 473
en 2022 (données obtenues
aupres de N. Rochaix de la

mairie de Courchevel)

Tourisme en période hivernale (novembre a avril)

103 192 (données obtenues

Secteur lac d’Annecy : 395 000

Courchevel : 1 703 000

aupres de T. Claret de I’Office de (2019) (2017/2018) (données
Tourisme d’Aix-les-Bains, source (M. Hottois Office Tourisme Mairie de Courchevel)
Taxe de séjour) d’Annecy)
Tourisme en période estivale (mai a octobre) 434 883 (données obtenues Secteur lac d’Annecy : 546 100 nd
aupres de T. Claret de I’Office de (2019)
Tourisme d’Aix-les-Bains, source (M. Hottois Office Tourisme
Taxe de séjour) d’Annecy)
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Lac du Bourget

Géographie et bassin versant

Apres le lac Léman, le lac du Bourget est le plus grand lac naturel de France d’origine glaciaire
(en volume). Il est orienté nord-sud et bordé par la chaine de I'Epine a 'ouest. A I'est, plusieurs
étages se succedent : la chalne de la Chambotte, la colline de Tresserve et le massif des Bauges.
Le lac du Bourget est considéré comme un lac subalpin puisqu’il est situé aux pieds des Alpes

dans la zone des Préalpes.

La chaine de I'Epine, chalnon du massif jurassien, culmine au-dessus du lac & une altitude de
1452 métres (Molard Noir). Tres escarpée, cette cote est par conséquent sauvage et boisée.
Seuls quelques villages sont présents : Bourdeau (574 habitants (INSEE, 2019)), Saint-Jean-de-
Chevelu (823 habitants (INSEE, 2019)), La Chapelle-du-Mont-du-Chat (261 habitants (INSEE,
2019)) et plus au nord, Conjux (207 habitants (INSEE, 2019)). Le bord de rive est assez peu
accessible. Son caractére préservé laisse supposer que I'apport de MP au lac depuis la cote
Ouest est faible (peu d’habitations a proximité du lac, réseau routier peu étendu, absence

d’affluent majeur).

A l'inverse de la cote sauvage, la rive & 'est est urbanisée notamment par la ville moyenne
d’Aix-les-Bains (30 463 habitants (INSEE, 2019)). Deux autres bourgs sont présents : Tresserve
(2 988 habitants (INSEE, 2019)) et Brison-Saint-Innocent (2 262 habitants (INSEE, 2019)).
L'urbanisation de cette rive présage un apport en MP plus important que la rive ouest. De plus,

la présence du Sierroz, second affluent majeur du lac, serait un vecteur potentiel de MP au lac.

Au nord du lac, les marais de Chautagne s’étendent sur 59 km? entre le Rhéne et la montagne

de Cessens.

La roseliere du domaine de Buttet et la base de loisirs des Mottets bordent la cote sud du lac
entre les bourgs du Bourget-du-Lac (4 966 habitants (INSEE, 2019)) et du Viviers-du-Lac (2 269
habitants (INSEE, 2019)). La grande ville de Chambéry (58 917 habitants (INSEE, 2019)) située
plus au sud, a moins de 10 kilometres, est traversé par la Leysse (affluent majeur du lac). Cette
zone sud fortement urbanisée et industrialisée, serait la plus impactante en termes de pollution

MP au lac.
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Ainsi, le bassin versant du lac du Bourget est constitué de trois affluents majeurs : la Leysse, le
Sierroz et le Tillet, pour une superficie de 560 km?. L'exutoire du lac est le Rhone, via le canal

de Savieres, régulé hydrauliguement par la Compagnie Nationale du Rhone.

Les affluents du lac du Bourget ont un régime pluvio-nival, avec des périodes de hautes eaux et
de crues particulierement entre octobre-novembre et avril-mai et des périodes d’étiage de juin

a septembre (Tableau 3).

Cours d’eau Longueur Bassin versant Débit moyen Etiage quinquennal
(km) (km?) (m3/s) selon (QMNA5) selon
Hydroreel Hydroreel
Leysse 28,5 306,0 6,22 0,72
Sierroz 19,0 157,0 2,43 0,23
Tillet 14,4 49,5 0,74 0,05
Canal de Savieres 4,5 nd nd nd

Tableau 3 Caractéristiques principales des cours d’eau majeurs et exutoire du lac du Bourget

La Leysse (Figure 9), considérée comme l'affluent principal du lac du Bourget, prend sa source
dans le massif des Bauges. La premiere partie du cours d’eau est naturelle, la seconde artificielle

et endiguée notamment dans la ville de Chambéry.

Les eaux usées épurées de I'agglomération de Chambéry sont en temps normal rejetées au
Rhone via une galerie traversant le massif de I'Epine jusqu’a la commune de La Balme (Savoie),
collectant également les ERU épurées des UDEP d’Aix-les-Bains et du Bourget-du-Lac.
Cependant, tous les deux ans, le rejet des UDEP de Chambéry (200 000 équivalent-habitant
(EH)), d’Aix-les-Bains (90 000 EH) et du Bourget-du-Lac (10 000 EH) est effectué dans la Leysse
a 650 metres en amont de son embouchure au lac. Cet évenement pourrait apporter de fortes

qguantités de MP au lac.

Le Sierroz (Figure 9), deuxieme affluent du lac en termes de longueur, débit moyen et superficie
de bassin versant, prend sa source dans le massif des Bauges. Riviere naturelle, elle devient
aménagée sur les communes de Grésy-sur-Aix (4 595 habitants (INSEE, 2019)) et Aix-les-Bains.
Le Sierroz se distingue par la superficie de son bassin versant presque deux fois inférieure (157
km?) a celui de la Leysse (306 km?). Il est soumis aux rejets d’'ERU en cas de trop-plein des

bassins de stockage et de restitution (BSR) des Biatres et d’Albens.
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Enfin, le ruisseau du Tillet (Figure 9) prend sa source en contrebas du massif des Bauges.
Sauvage en amont, le Tillet s’urbanise en traversant la ville d’Aix-les-Bains. Son débit moyen est
faible par rapport a la Leysse et au Sierroz mais il est vecteur d’ERU non traitées lors de fortes

précipitations (Pesce et al., 2019).

Bathymétrie et stratification

La carte bathymétrique (Figure 11) confirme le caractére abrupt du massif a I'ouest du lac,
plongeant rapidement dans les profondeurs du lac contrairement a la rive est. Les rives
septentrionales et méridionales se différencient des rives occidentales et orientales par la
présence de larges beines. En effet, la rive occidentale est marquée par un talus avec une trés
forte pente rendant la beine inexistante. La rive orientale nord montre le méme schéma

contrairement aux zones centre et sud oU il y a présence de beines (isobathes de 20 metres).

Lac du Bourget

Vol. = 3.6 Km?
A0 = 42 Kim#
AlL231 m

Figure 11 Carte bathymétrique du lac du Bourget (Chapron, 1999)
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Le lac du Bourget est de type monomictique chaud. A la fin de I'hiver, en période
d’homothermie, les eaux s’homogénéisent selon lintensité du froid, du vent et de
I’ensoleillement. Ce brassage pourrait influencer la concentration des MP dans la colonne d’eau

et remobiliser les particules de plastique présentes dans la couche superficielle du sédiment.

Au sein de I'épilimnion les particules plastique sont les plus exposées a la fragmentation de par
la potentielle abrasion mécanique et la photooxydation. Le métalimnion et I'hypolimnion
contiennent des MP moins soumises a la fragmentation. Les seiches internes et le courant
pourraient toutefois jouer sur la concentration des MP dans ces strates. Lors du brassage du

lac, les MP pourraient étre redistribués dans toute la colonne d’eau.
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Figure 12 Représentation graphique de la stratification thermique d’un lac en saison estivale

Qualité des eaux et activités humaines

Dés la fin des années 50, le lac du Bourget est victime d’eutrophisation. D’importants travaux
d’assainissement sont réalisés dans les années 70 afin d’enrayer ce phénomene. La galerie de
rejet au Rhone est creusée sous la montagne de I'Epine et mise en service en 1980. Les BSR des
eaux usées de temps de pluie, permettant d’éviter en partie les rejets d’'ERU a la Leysse ou au
Sierroz sont mis en service depuis les années 2020. Actuellement, le lac du Bourget est

considéré oligotrophe.

Sur les presque 50 km de rives au total, une quinzaine de kilométres sont des rives naturelles

(absence de constructions immobiliéres ou routieres dans les 150 metres de bord de rive)
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particulierement sur les zones ouest, nord et sud. Au sud, un arrété de protection du biotope

préserve la rive sur 1,5 km environ.

Toutefois, I"'urbanisation en amont du lac du Bourget peut influencer la qualité des eaux
notamment via les affluents et rejets directs d’eaux pluviales. Depuis 1968, la population des
11 communes a proximité du lac du Bourget est passée de 80 502 habitants a 115 850 habitants
en 2019 soit une croissance de 44 % (INSEE).

Avec ses 13 ports de plaisance, le lac du Bourget accueille plus de 3 000 bateaux a I'année (en
2020, 3041 places de port et 125 bateaux disposant d’une autorisation d’occupation
temporaire soit 3 166 places d’amarrage au total selon la Direction Départementale des
Territoires, (2021). Des campagnes réalisées en 2019 et 2020 ont montré un nombre moyen
d’embarcations simultanées sur le lac compris entre 528 et 649 avec des pics de fréquentation
allant jusqu’a 800 embarcations (Direction Départementale des Territoires, 2021). Une dizaine
de pécheurs professionnels et plus de 1 500 pécheurs amateurs pratiquent depuis la rive ou a
bord d’une embarcation avec des dispositifs en matiére plastique (Montuelle and Clémens,
2015). Ces activités touristiques et urbaines se concentrent sur trois zones : au nord (baies de
Conjux et Chindrieux), au centre (ports d’Aix-les-Bains et baie de Grésine) et au sud (ports du

Bourget-du-Lac).
Lac d’Annecy

Géographie et bassin versant
Le lac d’Annecy est le troisieme plus grand lac (en volume) naturel de France d’origine glaciaire
apres les lacs Léman et du Bourget. Il est orienté nord-ouest - sud-est et bordé par le massif

des Bauges.

A I'est, le massif des Bornes avec les Monts Veyrier, Baron et Baret se succédent du nord au
centre du lac. Les montagnes des Dents de Lanfon et de la Tournette (2 351 metres d’altitude)
se situent plus au loin. Le lac d’Annecy est formé par le Grand Lac au nord et le Petit Lac au sud

de la ligne Chateau de Duingt (ouest) - Roc de Chére (est).

Le plateau du Semnoz, a I'ouest, culmine a 1 700 metres d’altitude (Crét du Chatillon) au-dessus
du lac d’Annecy. Il se situe a environ 3 km du bord de rive. Sur cette rive quelques bourgs et

villages y sont installés : Sévrier (4 139 habitants (INSEE, 2019)), Saint-Jorioz (6 008 habitants
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(INSEE, 2019)), Duingt (994 (INSEE, 2019)) et La Thuile (1 008 habitants (INSEE, 2019)). Cette
rive est trés accessible de par I'existence de nombreux axes routiers et aménagements
cyclables dont la voie verte permettant de réaliser le tour du lac. L'utilisation de ces
aménagements par les voitures, vélos et autres activités sportives pourraient émettre des MP

susceptibles d’atteindre le lac.

A I'est, le Mont Baron, point culminant de la partie nord du lac est situé & 1 299 métres
d’altitude et a 1,6 km du bord de rive. Les Monts Veyrier (1 291 meétres d’altitude) et Baret
(1 243 meétres d’altitude) sont également situés a proximité du lac, au nord et au sud du Mont
Baron, respectivement. Tous trois forment une courte chaine de montagne se terminant au
nord de la commune de Menthon-Saint-Bernard. Au centre et sud-est, les Dents de Lanfon,
culminant a 1 824 meétres d’altitude, sont localisés a environ 4 km du bord de rive et le Col de
la Forclaz (1 147 metres d’altitude) a moins d’un kilométre. Comme la cte ouest, la rive est
habitée du nord au sud par les communes de Veyrier-du-Lac (2 276 habitants (INSEE, 2019)),
Menthon-Saint Bernard (1 884 habitants (INSEE, 2019)) et Talloires-Montmin (1 948 habitants
(INSEE, 2019)). La réserve de Roc en Chere préserve environ 2,5 kilometres de ce rivage des
activités anthropiques. Contrairement au lac du Bourget, le lac d’Annecy ne possede pas de
cOte sauvage. Les rives sont fortement construites et souvent au plus prés du lac. Cette

urbanisation importante et contigué au lac pourrait étre source de MP.

Au nord du lac, I'agglomération d’Annecy s’étend sur presque 67 km2. D’une population de
130 721 habitants (INSEE, 2019), elle est toutefois située en aval du lac contrairement a
Chambéry et Aix-les-Bains pour le lac du Bourget. Le lac d’Annecy serait donc a priori moins
impacté par la pollution MP générée par les zones urbanisées et industrielles. Le seul exutoire
du lac, le Thiou, traverse la ville d’Annecy, recoit le canal du Vassé, exutoire secondaire et

rejoint le Fier, affluent du Rhone.

Au sud, la réserve du Bout-du-Lac s’étend sur 84,53 hectares entre la commune de Doussard
et le lac. Cette zone sud pourrait étre préservée d’une potentielle contamination directe aux

MP par les rives.

Le bassin versant du lac d’Annecy est drainé par trois affluents majeurs (Tableau 4) : le Laudon,
I'Ire et 'Eau Morte. La superficie du bassin versant est de 251 km? soit plus de deux fois

inférieure a celle du lac du Bourget (560 km?). Cette caractéristique montre que le lac d’Annecy
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serait moins exposé que le lac du Bourget aux impacts potentiels du bassin versant et donc de

la contamination aux MP.

L'Eau Morte, I'lre, le Laudon et la Bornette apportent au lac environ 60 % des eaux de surface
dont 34 % pour la seule Eau Morte (Dubosson, 2016). L'lre représente 15 % des apports au lac
et le Laudon 12 %, les autres affluents sont de moindre importance (Balvay, 1978). Parmi ces

affluents, seul le Laudon rejoint le Grand Lac.

Cours d’eau Longueur Bassin versant Débit moyen Etiage quinquennal
(km) (km?) (m?/s) (QMNAS5)
Eau Morte 17,58 92,5 2,61 0,580
Ire 12,64 27,5 1,04 0,150
Laudon 9,89 29,2 0,736 0,036
Thiou 3,61 nd nd nd

Tableau 4 Caractéristiques principales des cours d'eau majeurs et exutoire du lac d’Annecy (données de débit

moyen et étiage quinquennal Hydroreel)

L’'Eau Morte (Figure 9), affluent majeur du lac d’Annecy, prend sa source dans le massif des
Bauges. Alimenté par un bassin versant d’environ 93 km?, cet affluent traverse les communes
de Faverges-Seythenex (7 609 habitants (INSEE, 2019)), Giez (525 habitants (INSEE, 2019)) et
Doussard (3 542 habitants (INSEE, 2019)). L'Eau Morte traverse un territoire majoritairement
occupé par des zones de foréts et milieux semi-naturels (78,2 % selon les données annuaire-

mairie). L'Eau Morte est considérée comme un affluent rural.

L'lre (Figure 9) prend sa source dans le massif des Bauges. Traversant les communes de Jarsy
(271 habitants (INSEE, 2019)), Chevaline (202 habitants (INSEE, 2019)) et Doussard (3 542
habitants (INSEE, 2019), il est alimenté par un bassin versant de 27,5 km?. Les sols de Jarsy et
Chevaline sont occupés par des foréts et milieux semi-naturels (89,6 % a 94,6 %) et territoires
agricoles (5,1 % a 10,4 %). Par conséquent, |'lre est également considéré comme un affluent
rural. Cependant, il pourrait apporter au lac une contamination en MP via les territoires

agricoles de son bassin versant.

Le Laudon (Figure 9) prend sa source en contrebas du massif des Bauges. Il traverse les
communes de Leschaux (273 habitants (INSEE, 2019), La Chapelle-Saint-Maurice (115 habitants
(INSEE, 2019)), Saint-Eustache (498 habitants (INSEE, 2019)) et Saint-Jorioz (6 008 habitants

(INSEE, 2019)). Son bassin versant est d’une superficie (29,2 km?) proche de celui de I'lre.
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Parcourant la petite ville de Saint-Jorioz, le Laudon est considéré comme un affluent « semi-

urbain ».

Bathymétrie et stratification

Le lac d’Annecy est d’origine glaciaire et subalpin puisqu’il est situé aux pieds des Alpes dans la
zone des Préalpes. Il est constitué du Grand Lac d’une superficie de 20,3 km? et du Petit Lac
d’une superficie de 6,3 km?, soit 76% et 24 % du lac, respectivement. La répartition est similaire
en termes de volume (Balvay and Druart, 2020). Ces deux bassins sont séparés par un passage
étroit d’une cinquantaine de metres de profondeur au niveau de Duingt (Figure 13). Le premier
bassin au nord montre une profondeur maximale d’environ 65 métres, le second révéle un

plateau a 55 métres.
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Figure 13 Carte bathymétrique du lac d’Annecy (Balvay, 1978)
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Selon Balvay and Druart (2020), le Petit Lac est plus turbide que le Grand Lac, il se comporte
comme un décanteur en raison des apports par I'Eau Morte et I'lre qui ont, en général, des

débits plus importants que le Laudon.

Au nord du lac, au sud ainsi que sur la rive occidentale pres de I'embouchure du Laudon, la
beine littorale est relativement étendue. La rive orientale est plus abrupte au nord par la
présence du massif des Bornes. Au niveau du Roc de Chere, la falaise plonge tres rapidement

dans le lac sur une profondeur d’environ 40 meétres.

Le lac d’Annecy est considéré comme monomictique chaud avec un brassage en période

hivernale.

Qualité des eaux et activités humaines

Le caractére oligotrophe du lac est reconnu depuis 2000 (Frossard et al., 2022, 2021).

Le bassin versant du lac d’Annecy est composé de zones de bois et foréts (63 %), prairies et
terres agricoles (21 %), zones urbanisées (13 %) et dénudées (carrieres, rochers pour 3 %)
(données 2005 de la Société d’équipements du département de la HauteSavoie - SED 74). Le
Grand Lac et le Petit Lac se distinguent par une forte urbanisation au nord et un rivage plus
sauvage et préservé au sud. Le Petit Lac serait plus protégé de 'urbanisation que le Grand Lac.
Le Petit Lac recoit les apports des affluents de I'Eau Morte et de I'lre alors que le Grand Lac

recoit seulement les apports du Laudon.

Les rives du lac d’Annecy sont aménagées et urbanisées sur une grande partie. Seulement 10
% de la totalité des rives sont des espaces naturels (réserves de Roc en Chere et Bout-du-Lac).
A proximité de ces espaces naturels, il est supposé que la pollution aux MP serait plus faible.
Depuis 1968, la population des 8 communes a proximité du lac d’Annecy est passée de 83 339
habitants a 151 512 habitants en 2019 soit une croissance de 75 %. Cette croissance a été 1,7

fois plus rapide que celle concernant les communes du lac du Bourget.

Les rives occidentales et orientales sont trés habitées, avec la présence d’aménagements
touristiques (établissements hoteliers, restaurants gastronomiques) et d’axes routiers tres
empruntés en toutes saisons. Le lac d’Annecy montre une artificialisation des rives plus précoce

et plus importante que le lac du Bourget.
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Le tourisme au lac d’Annecy s’est fortement accentué des le début du XXe siecle. En 2021, sur
8 campagnes de prise de vue réalisées entre le 18 juin et le 9 octobre par le SILA, le nombre
d’embarcations sur le lac a été estimé entre 142 et 888 embarcations. En 2021, ce sont entre
88 et 1 128 embarcations qui avaient été identifiées (Perrin et al., 2021). En comparaison, le
lac du Bourget a connu un pic de fréquentation allant jusqu’a 800 embarcations (Direction

Départementale des Territoires, 2021).

En 1943, le professeur Hubault alerte la population sur I'état d’eutrophisation naissant du lac.
Cette pollution provenant du bassin versant est liége a la croissance démographique,
I'intensification des pratiques agricoles, au développement de I'habitat, de I’hygiene et de
I'industrie (Balvay and Druart, 2020). La création du Syndicat des communes riveraines du lac
d’Annecy, devenu SILA en 1991, permet le lancement de travaux d’assainissement avec la
construction d’une ceinture de collecte des eaux usées dans les années 60-70. Désormais, les
eaux usées sont épurées sur la commune de Cran-Gevrier (UDEP SILOE) avant d’étre

acheminées vers le Fier.
Lac Merlet supérieur

Géographie et bassin versant

Le lac Merlet supérieur est un lac d’altitude localisé a 2 452 métres en Savoie sur la commune
Saint-Bon-Tarentaise dans le Parc National de la Vanoise. Il est orienté sud-est et s’étend sur
4,92 ha, entouré par un cirque glaciaire culminant, au sud-ouest, par I’Aiguille du Fruit a 3 051
metres d’altitude. La Créte de Chanrossa ferme le cirque sur la rive nord-ouest du lac. Les zones
al'est et au sud-est du lac sont plus ouvertes et surplombent le ruisseau de la Rosiere (émissaire
du lac Merlet supérieur) qui alimente, le lac Merlet inférieur (a une distance d’environ 450
meétres). Le littoral du lac Merlet supérieur est constitué a 66,3 % de blocs, 21,8 % de sédiments

fins, 10,6 % de galets/graviers et 1,3 % constitue I'exutoire (Bruno, 2011).
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Figure 14 Carte bathymétrique du lac du Merlet supérieur et cartographie habitationnelle des berges et de la
zone littorale (modifiée a partir de source : diagnose écologique des lacs de haute altitude de la Vanoise

septembre 2011, Bruno Porta)

D’une superficie de 0,63 km?, le bassin versant du lac Merlet supérieur est principalement
couvert de pelouse alpine et roches nues (Figure 14), pour 25 % et 75 % respectivement (Bruno,
2011). Aucune infrastructure d’origine anthropique n’est située sur le bassin versant. Il est
alimenté principalement par la fonte des neiges au printemps, les eaux du glacier rocheux situé

sous I’Aiguille du Fruit et les précipitations atmosphériques.

Bathymétrie et stratification

Sa profondeur de 29 métres en fait le lac le plus profond du Parc National de la Vanoise. Il
possede une forme abyssale avec une profondeur moyenne d’une dizaine de metres (Bruno,
2011). C’est un lac de type froid qui gele au cours de la saison hivernale, d’Octobre-Novembre

a Mai-Juin selon les années.

Le lac Merlet supérieur est qualifié¢ de dimictique avec deux périodes de stratification
thermique (Figure 15). La stratification hivernale (ou inverse) est caractérisée par des strates

thermigues qui sont plus chaudes en profondeur qu’a la surface ou il y a prise de glace.
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Métalimnion

Hypolimnion

Figure 15 Représentation des cycles saisonniers d’un lac dimictique comme le lac Merlet supérieur

Qualité des eaux et activités humaines
Les usages a proximité du lac Merlet supérieur sont le pastoralisme, la péche « no kill » et a la
mouche fouettée (Article 6 de I'arrété du 11 octobre 2017, n°2017-697), la pratique de la

randonnée, la baignade et les campagnes de suivi scientifique.

La carte de péche journaliere vendue a Courchevel autorise la péche dans les six lacs d’altitude
de la commune sans distinction. En 2020, 172 cartes ont été vendues, 190 en 2021 et 150 en

2022.

Le refuge des lacs Merlet est situé a 600 metres, le nombre de nuitées au refuge (de fin juin a

septembre) était de 459 en 2020, 334 en 2021 et 473 en 2022.

La station de ski de Courchevel est hors du bassin versant du lac mais le village de Courchevel
est localisé a environ 7 km au nord. Les remontées mécaniques les plus proches se trouvent au

niveau des cols de Chanrossa et de la Platta a environ 1,5 kilomeétres au nord des lacs Merlet.
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Protocoles

Différents compartiments de I’écosysteme lacustre ont été étudiés : I'eau en surface, la colonne
d’eau et les sédiments. Les MP sont quantifiées dans les retombées atmosphériques, les
affluents, les rejets d’eaux usées épurées et les eaux de ruissellement. L’échantillonnage des
exutoires et des matiéres solides décantées dans la colonne d’eau permet de déterminer,
respectivement, les flux de MP transférés aux sédiments et les temps de séjour des MP dans

I’écosysteme lacustre.
Méthodes de prélevement

Echantillonnage des eaux de surface et de colonne

Parmi les études, trois méthodes sont utilisées pour I"’échantillonnage des eaux de surface des
lacs. Le filet, la pompe et I'échantillonneur de type bocal, bidon ou bouteille Niskin. La méthode
la plus commune est celle du filet (mailles de 300 um, 333 um ou 355 um) (Razeghi et al., 2021).
Selon une étude de 2018, environ 80 % des études ne comptabilisent pas les particules < 300
um de diametre (Conkle et al., 2018). Pourtant, il est fréquemment constaté une prédominance
de MP inférieurs a cette dimension. L'utilisation de filet de maille £ 300 um pourrait améliorer
I’estimation du nombre de particules présentes dans I'environnement étudié. Depuis 2017, de
plus en plus d’études considerent ces « petits» MP notamment dans [|'étude de Ia
contamination de I'eau de surface : > 20 um (Kaliszewicz et al., 2020), 20 um (Bharath K et al.,
2021), 38 um (Alfonso et al., 2020b), 45 um (Jiang et al., 2018), 47 um (Alfonso et al., 2020a) et
50 um (Pastorino et al., 2020; Wang et al., 2017; Xia et al., 2020a; Yuan et al., 2019) et 60 pm
(Bertoldi, 2020), 100 um (Bordds et al., 2019), 106 um (Cable et al., 2017), 112 um (Xiong et al.,
2018), 125 um (Grbi¢ et al., 2020) et 150 um (Migwi et al., 2020).

Dans ces travaux de these, les eaux de surface sont échantillonnées a I'aide d’un systéme
particulier appelé le « Dronamaran ». Ce systeme est constitué d’un filet spécifique et est
présenté plus en détail dans une section ultérieure: Développement des protocoles

d’échantillonnage.
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Les eaux de surface (~ 30 premiers centimetres) du lac du Bourget sont échantillonnées a
différents sites stratégiques (Figure 16) : a environ 500 m de I'embouchure de la Leysse en vue
de quantifier les apports d’un affluent drainant une zone trés fortement urbanisée (soumis a
des rejets d’eaux pluviales et d’eaux usées lors du by-pass d’usine d’épuration) (1), a environ
300 metres de la plage municipale d’Aix-les-Bains, en raison de la localisation de la trappe
séquentielle a sédiments imposée par la DDT (arrété préfectoral n°DDT/SEEF n°2020-1198 du
19/11/20) immergée a -50 métres sous la surface (2), a la verticale du
point le plus profond du lac (3) et a environ 500 metres de I'exutoire du

lac (Canal de Savieres) (4). Ces deux derniers points se justifient,
respectivement, par la localisation historique du suivi de la qualité du lac
réalisé par I'INRAE (Institut national de recherche pour I'agriculture,
I'alimentation et I'environnement) de Thonon-les-Bains pour le compte du

CISALB (3), et par I'évaluation des flux de MP sortant du lac (4).

Figure 16 Zones d’échantillonnage de |'eau de

surface et colonne d’eau du lac du Bourget

Peu d’études existent sur la distribution des MP au sein de la colonne d’eau des lacs. Seuls trois
lacs, Michigan (Etats-Unis), Tollense (Allemagne) et Supérieur (Canada/Etats-Unis) ont fait
I'objet de travaux sur cette matrice environnementale. A travers ces études la colonne d’eau a
été échantillonnée par des systémes de pompe (lacs Tollense et Supérieur, filtres 63 um et 100
um - 300 um, respectivement) ou des filets tirés a I'horizontal (lac Tollense, maille 333 pum).
Dans le cadre de cette these, la colonne d’eau est étudiée au niveau du point le plus profond

du lac (3) et au droit de la trappe a sédiments séquentielle (2).
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Les eaux de surface du lac d’Annecy sont également échantillonnées a différents sites

stratégiques (Figure 17): a environ 500 metres de I'embouchure de I'un des
affluents du Petit Lac ('Eau Morte au sud) qui draine un bassin versant rural (3),
a la verticale du point le plus profond du lac (Grand Lac), correspondant au
point historique de suivi de la qualité des eaux du lac par I'INRAE de Thonon-
les-Bains pour le compte du SILA (2) et a environ 500 metres de la rive

nord du lac, permettant d’évaluer le flux a I'exutoire (1).

Figure 17 Zones d’échantillonnage de I'eau de

surface et colonne d’eau du lac d’Annecy

Enfin, les eaux de surface du lac Merlet Supérieur sont échantillonnées sur toute la surface du
lac. La colonne d’eau n’est pas échantillonnée pour des raisons techniques (acces au lac
uniquement a pied rendant impossible I'apport d’'une embarcation permettant le prélévement

de la colonne d’eau).

Echantillonnage des sédiments

La méthode la plus utilisée afin de prélever les sédiments des écosystémes d’eau douce est la
benne Van Veen (Razeghi et al., 2021). Les sédiments sont échantillonnés différemment selon
les sites étudiés: avec une benne Van Veen depuis I'embarcation (lac du Bourget), par
prélevement manuel sous-lacustre en bocal verre par un plongeur (lacs d’Annecy et du Merlet
Supérieur) ou encore par |'utilisation de trappes (séquentielle au lac du Bourget et collecteur

intégratif au lac Merlet Supérieur).

Pour le lac du Bourget, des sédiments ont été échantillonnés en différents

points (Figure 18) : a environ 500 meétres de 'embouchure de la Leysse en vue
de quantifier les apports d’un affluent drainant une zone urbanisée (1), a
environ 300 metres de la Plage du Lido et sur la cOte sauvage a I'Ouest du
point le plus profond du lac (2], théoriqguement éloignée de toute source
anthropique directe, afin de déterminer les variations de contamination aux MP

entre sites urbanisés et ruraux.
Figure 18 Zones d’échantillonnage de

sédiments du lac du Bourget
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Concernant le lac d’Annecy, plusieurs échantillons collectés lors d’'une étude précédente ont
été analysés. Il s’agit des trois sites littoraux suivants (Figure 19) : plage de Doussard au sud du

lac, correspondant a I'embouchure de deux affluents (I'Eau Morte et I'lre)

traversant respectivement la vallée rurale de Faverges et le nord-est (non
urbanisé) du massif des Bauges | ©), a la Puya (nord-ouest du lac) correspondant a
une zone sous apport d’eaux de ruissellement d’une voie routiére tres
fréquentée (D1508) (), au petit port d’Annecy (nord-est du lac), recevant
les eaux pluviales d’environ 50 % des surfaces imperméabilisées de la

commune d’Annecy-le-Vieux

Figure 19 Zones d'échantillonnage

de sédiments du lac d'Annecy

Pour le lac Merlet, des sédiments ont également été prélevés par des plongeurs professionnels
en différentes zones afin d’avoir une représentation de la contamination aux MP a I'échelle du
lac (Figure 20). Les points (7}, (), a -14 metres et -5 métres respectivement, sont proches de la
cOte sud-est du lac qui représente I'unique zone de paturage et accessible aux randonneurs et
pécheurs. Le point (4], a -11 métres, est situé sous la Créte de Chanrossa et donc isolé de
potentielles sources anthropiques directes. Le point (1), a -18 metres, est proche de 'exutoire

déversant au lac Merlet inférieur.

Figure 20 Zones d’échantillonnage de sédiments du lac Merlet supérieur

Les flux des particules sédimentant dans la colonne d’eau jusqu’au fond du lac sont évalués par
échantillonnage a I'aide de trappes a sédiments. Pour le lac du Bourget, une trappe a collecte

séquentielle (surface de 0,5 m’) (Figure 21) avec un plateau motorisé permettant
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d’échantillonner 12 flacons a été installée a -51,4 metres sur le site de la plage d’Aix (7). Elle a
été immergée pour une premiere période de janvier a juillet 2021, puis pour une seconde durée
de six mois également de novembre 2021 a mai 2022. L'objectif étant de quantifier les
particules sédimentées par période de 2 semaines. Les périodes d’échantillonnage permettent
de couvrir plusieurs saisons, d’évaluer la variabilité inter- et intra-annuelle des flux sédimentés
et déterminer le devenir des MP dans I’environnement lacustre. Sur les 14 échantillons
collectés et traités de la trappe a sédiments, deux échantillons ont été groupés afin d’atteindre
une masse totale d’environ 10 g (22/03/2021-19/04/2021 et 19/04/2021-17/05/2021). En
effet, le traitement a été réalisé pour chaque échantillon sur une masse de 10 g (ps). La totalité
des échantillons n’a pas pu étre prise en compte par souci technique. Par conséquent, les
échantillons couvrent trois périodes: du 25/01/2021 au 08/03/2021, du 22/03/2021 au
12/07/2021 et du 06/12/2021 au 31/01/2022.

Figure 21 Trappe a sédiments séquentielle installée au lac du Bourget

Concernant le lac Merlet Supérieur, un collecteur intégratif (dimensions du céne collecteur
diamétre 30 cm x hauteur 30 cm) réalisé au laboratoire par Philippe Fanget (Figure 22) a été
immergé en juillet 2020 a environ -4 meétres. Les particules sédimentées sont collectées dans
un flacon en aluminium de 1L. Ce collecteur a été récupéré en juillet 2021 par un plongeur
professionnel. Malheureusement, le céne métallique situé au-dessus du flacon récoltant
I"échantillon a été arraché par la ligne d’'un pécheur. La date de cet événement et donc la

période échantillonnée sont inconnues. Dans le cadre de ces travaux de these, I’échantillon ne
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permettra pas un calcul rigoureux de flux. Le collecteur a été réimmergé pour une seconde
période (juillet 2021 - juillet 2022) mais la surface de collecte étant trop faible les estimations
de flux ont révélé des incertitudes importantes qui n’ont pas permis de les prendre en compte

ces travaux.

Figure 22 Collecteur intégratif des particules sédimentant installé au lac Merlet supérieur

Echantillonnages des retombées atmosphériques

Les retombées atmosphériques sont échantillonnées en continu grace a des jauges Owen
(surface de 0,483 m?, hauteur sur pieds de 1 métre) (Figure 23) disposées a partir de I'automne
2020 au Bourget-du-Lac (lac du Bourget), au Veyrier-du-Lac (lac d’Annecy) ainsi qu’aux abords
du lac Merlet Supérieur. Les MP de dimensions supérieures ou égales a 50 um sont collectés

dans un filet (en forme de chaussette) fixé sous le collecteur.

Figure 23 Collecteur de retombées atmosphériques installée au lac Merlet supérieur

N
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Les filets ont été changés approximativement toutes les deux semaines au Bourget-du-Lac, tous
les deux mois au Veyrier-du-Lac, a la fin de I'hiver (apres période de dégel) et de I'été (avant
période hivernale suivante) au lac Merlet Supérieur afin de prendre en considération la
saisonnalité et les conditions météorologiques. Au lac Merlet Supérieur, le filet de la jauge
Owen installée en Septembre 2020 a été retrouvé déchirée lors de la récupération de
I"échantillon en juillet 2021. Les pieds de la jauge avaient également plié sous le poids de la
neige, rendant le calcul de flux impossible compte-tenu de l'incertitude sur la surface de
collecte. La jauge a été vandalisée au cours du méme été. Deux jauges ont été mises en place

a l'identique (et a proximité) a 'automne 2021 et ont été relevées durant I'été 2022.

Etude méthodologique

Une table atmosphérique a été mise en place sur la rive sud du lac du Bourget dans un espace
naturel géré par le Conservatoire d’espaces naturels (CEN) de Savoie. Ce dispositif (Figure 24)
est constitué d’un pluviometre a auget basculant (0,2 mm/basculement) (référence ARG100,
Campbell Scientific®), un moniteur de vent pour mesurer la vitesse et la direction (référence
05103, Campbell Scientific®) et de 4 jauges Owen avec différentes fréquences
d’échantillonnage (deux semaines vs deux mois). Les données sont enregistrées toutes les 15
minutes (précipitations, vitesse du vent, direction du vent, température de I'air, humidité,
temps de fermeture de la jauge). L'objectif est de comprendre si la fréquence d’échantillonnage
influence la quantité de MP récupérée. En effet, une fréquence de 2 mois pourrait, dans le cas
d’épisode de sécheresse, remobiliser des MP déposés sur les parois des jauges. Alors qu’un
prélevement sur une fréquence de 2 semaines pourrait réduire ce phénomene potentiel de
remobilisation des MP dans I'atmosphére. De plus, afin de comparer les retombées
atmosphérigues seches et humides, deux jauges supplémentaires permettent de distinguer les
précipitations humides et seches. En effet, une plaque coulissante se déplace a la surface de
ces deux jauges selon les conditions météorologiques (pluie ou temps sec). Cette spécificité a
pour but d’estimer la part des précipitations humides et seches dans la contamination aux MP

via les dépots atmosphériques.
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Figure 24 Table atmosphérique installée sur la rive sud du lac du Bourget

Echantillonnages des affluents, exutoires, eaux résiduaires urbaines et eaux pluviales

Les différents affluents présentés précédemment sont étudiés dans le cadre de ces travaux afin
d’estimer les apports en MP au lac via ces vecteurs potentiels. Les échantillonnages sont
réalisés a I'aide d’un filet en PA de maille 50 um couplé a un micromoulinet pour la mesure du
volume filtré. La Leysse, affluent majoritaire du lac du Bourget, traverse la zone urbanisée de
I'agglomération de Grand Chambéry et peut recevoir exceptionnellement (au niveau du Pont
des Chevres a Chambéry) des eaux usées de by-pass de la station d’épuration en période de
forte pluviométrie. L'Eau Morte, affluent principal du lac d’Annecy apportant 34 % des eaux de
surface (Dubosson, 2016), traverse une zone rurale. Ces deux affluents sont échantillonnés en
période seche et en période de fortes précipitations. lls permettront d’identifier
indépendamment les flux de MP des sources rurales, de celles des zones fortement urbanisées.
De plus, les affluents secondaires que sont le Sierroz et le Tillet pour lac du Bourget ainsi que

I'Ire et le Laudon pour le lac d’Annecy sont également échantillonnés.

Afin d’identifier les apports liés aux ruissellements sur sols imperméabilisés (apports routiers
et urbains), les eaux pluviales sont échantillonnées dans le collecteur des eaux pluviales de la

commune d’Annecy-le-Vieux au nord-est du lac d’Annecy.
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Afin de déterminer la part des apports de MP via les rejets de station d’épuration des eaux
usées, plusieurs échantillonnages (mars 2021) ont été réalisés dans la Leysse en aval du rejet
des eaux usées traitées au Bourget-du-Lac lors de la fermeture de la galerie amenant les eaux
usées traités des stations de Chambéry, Aix-les-Bains et le Bourget-du-Lac au Rhdne. En effet,
cette galerie est fermée durant une semaine une fois tous les deux ans pour inspection et
travaux éventuels de réfection. Lors de cette période, un volume de 408 633,73 m3 d’eaux
usées épurées a été rejeté a la Leysse sur les 9 jours de fermeture de la galerie. Cet apport a la
Leysse pourrait étre riche en MP et potentiellement atteindre I'embouchure au lac. Des eaux
usées épurées de ces trois stations ont été également échantillonnées en sortie de la galerie

au Rhone en mars 2021, novembre et décembre 2022.

Les exutoires respectifs des lacs du Bourget, d’Annecy et du Merlet supérieur (Canal de

Savieres, Thiou et ruisseau de la Rosiére) ont également été échantillonnés.
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Synthese des sites de prélevements

Les différents points de prélevements sont répertoriés dans le Tableau 5 et la Figure 25 pour les

lacs du Bourget, d’Annecy et du Merlet supérieur.

BOURGET ANNECY MERLET
SUPERIEUR
Etat des lieux de la Surface Embouchures Embouchures Toute la surface
contamination aux Canal de Saviéres Thiou et Eau

MP et Leysse ; Point de Morte ; Point de
référence ; Plage référence
Aix
Colonne Point de référence ; Point de
‘ Plage Aix référence
Sources et Affluents Leysse ; Sierroz ; Laudon ; Eau
vecteurs de MP [ Tillet Morte ; Ire
Retombées Campus et Sud lac Veyrier-du-Lac Hauteurs Sud-Est

Atmosphériques

(Bourget-du-Lac)

Eaux de

ruissellement

x

Annecy-le-Vieux

Eaux usées

)

Leysse ; rejet au

Rhéne

Puits et sorties de

MP

Sédiments

Aix-les-Bains ; Cote

Puya ; Doussard ;

Zones Nord et

. sauvage ; Albigny Sud-Est
Embouchure
Leysse ; Lido
Exutoires Nord canal de Nord Thiou
. Savieres
Emissaires Ruisseau de la
@ Rosiere

Tableau 5 Récapitulatif des différentes sources de MP au lac et sorties de MP au lac en relation avec les

différents points d’échantillonnage
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Figure 25 Représentation des zones d’échantillonnages sur les trois sites d’étude
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Développement des protocoles d’échantillonnage

Eau de surface

Initialement, les eaux de surface des lacs du Bourget et d’Annecy étaient échantillonnées a
I"aide d’un filet en polyamide d’une maille de 50 um disposé sur un cadre métallique (largeur :
69 cm) et entouré de deux flotteurs (Figure 26). Un micromoulinet permettait une mesure
précise et continue de la vitesse d’écoulement dans le filet. La hauteur d’eau dans la « bouche
du filet » était mesurée manuellement a I'aide d’un réglet gradué en début, milieu et fin
d’échantillonnage. Ces trois types de mesure permettaient de calculer le volume d’eau filtrée.
Le dispositif filtrant était tracté sur une distance d’environ 1 km, correspondant a un temps
compris entre 20 et 30 minutes. Ceci permettait de filtrer ~ 100 m? d’eau sur une épaisseur de

20 a 30 cm sous la surface. La vitesse de I'embarcation était maintenue constante entre 0,3 et

0,8 m/s tout au long de I"échantillonnage.

Figure 26 Evolution du systéme d'échantillonnage de la surface de I'eau
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Le systeme d’échantillonnage de I'eau de surface (0 cm - 30 cm) a été largement optimisé au
cours de ces travaux de these. En effet, le premier systéeme était tracté a vitesse constante par
une embarcation motorisée (bateaux du CISALB et SILA). Cependant, un risque important de
contamination provenant de I'embarcation et des utilisateurs, I'impact des vagues d’étrave et
de poupe sur le flux entrant dans la bouche du filet nuisaient a la représentativité de

I’échantillon.

Un systéme baptisé « Dronamaran » (Figure 27 ; Figure 28) a donc été développé et réalisé au
laboratoire par Philippe Fanget. Le Dronamaran permet d’échantillonner les MP ayant une taille
supérieure ou égale a 50 pum grace a un filet en polyamide installé sur un dispositif
radiocommandé depuis le bord ou depuis une embarcation a I'arrét. En complément, un
datalogger, développé par la Haute Ecole du Paysage, d’Ingénierie et d’Architecture de Genéve
et le Laboratoire Energie Environnement et Architecture (HEPIA / LEEA), permet d’obtenir le
tracé GPS, la durée d'échantillonnage et la lame d'eau échantillonnée (mesurée par une sonde

a ultrasons) enregistrées en continu (fréquence d’acquisition 1 Hz).

La vitesse d’écoulement dans le filet est mesurée a I'aide d’un micromoulinet (A. OTT, Kempten,
n°31733, hélice 3). Cette réalisation technique permet la mesure précise des volumes filtrés et
un suivi en temps réel du colmatage du filet (par augmentation de la lame d’eau a I’entrée du

filet) évitant le biais d’échantillonnage avec le dispositif précédemment utilisé.

Une fois I’échantillonnage terminé, I’extérieur du filet est rincé avec I'eau du lac (a I'aide d’'une
pompe immergée) afin d’entrainer toutes les particules présentes dans le filet dans un dispositif
récepteur. L’échantillon est alors transféré directement dans un bocal en verre préalablement
calciné par passage au four a 525°C (pour éviter tout risque de contamination de I'échantillon).

Les échantillons sont ensuite stockés au laboratoire a -20 °C en attente d’analyse.
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Figure 27 Schéma détaillé du Dronamaran (vue en plan). Flotteurs en PVC ; A armature métallique ; M moteur
actionnant les hélices ; De dérive ; Dr drapeau avertissant les usagers du lac ; Sh shunt ; B batteries ; D data
logger ; Ba barres maintenant le fond du filet ; Mi micromoulinet ; F filet en polyamide 50 um ; C collier de

serrage de la chaussette 50 um (mini-filet) ; Ch chaussette 50 um collectant I’échantillon ; S sonde ; Ca capteur

de température de I'’eau ; lignes noires correspondent aux connexions électriques entre les éléments. L'avant

du systéme est a gauche. Dimensions du filet : hauteur 35 cm, longueur 1,6 m et largeur 70 cm
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Figure 28 Plan technique du Dronamaran (réalisation : Philippe Fanget, EDYTEM)
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Au début des travaux, il a été choisi de filtrer des grands volumes d’eau (~ 100 m?3) afin d’assurer
la représentativité des échantillons. Les résultats préliminaires montrant des trés faibles
concentrations, les concentrations en MP des échantillons de surface des trois sites et les
volumes filtrés ont été comparés. Les résultats ont révélé que I'augmentation du volume d’eau
filtré est liée a la faible concentration en MP dans I’échantillon. En effet, au-dela de 50 m? d’eau
filtrée, une tendance peut étre observée (Figure 29). Ainsi dans le cadre de ces travaux il a été

choisi de considérer uniquement les échantillons d’eau de surface dont le volume est < a 50

m3.
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Figure 29 Représentation des concentrations en MP/m?3 d’échantillons de surface des trois sites d’étude en

fonction des volumes d’eau filtrée (m?3)

L’hypothése premiére était que la pression exercée par un grand volume d’eau sur les parois
du filet pouvait engendrer un élargissement des mailles et donc une perte des « petits » MP
(50 um - 300 um). Cependant, la comparaison de I'abondance des MP de tailles inférieures a
300 um avec les volumes filtrés d’eau n’a pas confirmé cette hypothese (Figure 30). La seconde
hypothese était qu’un grand volume d’eau filtré engendre un colmatage du filet a partir d’un
certain volume seuil. Ce colmatage entrainerait ensuite un relargage de MP par la bouche du

filet. Ce phénomene a effectivement pu étre observé sur le terrain.

Une vérification a été réalisée a posteriori sur les échantillons prélevés, en examinant les
mesures continues de la hauteur d’eau et de la vitesse d’écoulement. Lorsque le filet de

prélevement se colmate, la hauteur d’eau se stabilise, alors qu’elle augmente progressivement
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avant le colmatage. Ce phénomene de colmatage survient généralement autour de volumes
filtrés compris entre 60 et 80 m3, mais peut se produire plus tot si I'eau est chargée, par
exemple en temps de pluie ou lors de blooms printaniers. Cela expliqgue pourquoi certains

prélévements peuvent avoir un volume inférieur a 50 m?3.
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Figure 30 Tailles minimales des MP a travers des échantillonnages de surface, réalisés au Dronamaran, en

fonction du volume d’eau filtré

Les eaux de surface du lac Merlet Supérieur étaient initialement échantillonnées a I'aide d’un
systeme développé par I'association Aqualti (Figure 31) (Gillet et al., 2020). Deux kayaks
gonflables, propulsés par un moteur électrique a vitesse constante réglable, reliés par un
pontet en aluminium soutenant un filet en polyamide de 50 um de maillage (dimensions de la
bouche : largeur 69 cm x hauteur 43 cm). Un enregistreur de données, identique a celui du
Dronamaran, installé sur le pontet permettait d’enregistrer a une fréquence de 1 Hz les
coordonnées GPS, la vitesse de I'embarcation (m/s), la hauteur d’eau dans la bouche du filet
(mm) ainsi que la vitesse d’écoulement d’eau dans le filet (m/s). Compte-tenu du poids du
dispositif et des conditions peu sécurisées d’utilisation de ce dispositif, les échantillons du lac
Merlet supérieur ont ensuite été réalisés a I'aide du Dronamaran, facilement transportable et

permettant un travail en sécurité depuis la berge.
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Figure 31 Le Mantamaran : systeme d'échantillonnage initial du lac Merlet supérieur

Colonne d’eau
La colonne d’eau est échantillonnée grace a un systéeme réalisé en laboratoire composé d’un

filet en polyamide d’une maille de 50 um disposé sur un cadre métallique circulaire (diametre

80 cm) (Figure 32; Figure 33). Un meécanisme
spécifique permet d’ouvrir et fermer la bouche du
filet a la profondeur souhaitée. Les colonnes d’eau
des lacs subalpins sont échantillonnées sur les mémes
sites d’échantillonnage des eaux de surface. La
profondeur d’échantillonnage est variable selon la
saison, soit I"épilimnion ou I"hypolimnion séparément
en période de stratification des eaux, soit la totalité

de la colonne d’eau en période de brassage du lac.

Le volume filtré dans la colonne d’eau est calculé en
multipliant la surface du disque filtrant par la hauteur

d’eau échantillonnée.

Figure 32 Dispositif utilisé dans le cadre des

échantillonnages de la colonne d'eau
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Figure 33 Plan technique du systéme de filet colonne (réalisation Philippe Fanget, laboratoire EDYTEM)

Développement des protocoles de traitement des échantillons

L'identification et la quantification des MP sont réalisées par microscopie optique et
spectrométrie IR (FT-IR Microscope PerkinElmer Spotlight 400 avec FT-IR Spectrometre
PerkinElmer Spectrum 3). Un prétraitement de I’échantillon est toutefois indispensable lorsque
la matrice est complexe. Ce prétraitement peut étre réalisé via de multiples méthodes (Stock
et al., 2019). Nous avons optimisé les étapes de prétraitement des échantillons a partir d’un
protocole commun adapté aux différentes matrices environnementales. Ces étapes
permettent d’'isoler les MP du reste de la matrice environnementale. Cette séparation se réalise

en deux étapes : une attaque oxydante et un tri densimétrique.

Selon le type de matrice environnementale, le site lacustre et la saison, les échantillons sont
plus ou moins riches en matiéres organiques et minérales. La photo de deux échantillons d’eau
de surface du lac Merlet supérieur prélevés au cours de I'été 2020 illustre la complexité de
certaine matrice aqueuse, dans lesquelles les efflorescences algales augmentent

considérablement la concentration en matiére organique (Figure 34). Par conséquent, le
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protocole développé doit étre adapté aux échantillons et les étapes peuvent étre répétées au
besoin. Tous les ringages réalisés dans ces étapes ont été réalisés avec de |'eau ultrapure

(Maxima, USF Elga).

Figure 34 Echantillons d'eau de surface du lac Merlet Supérieur en période de bloom

Elimination de la matiére organique

Le prétraitement des échantillons lacustres s’avere complexe, comme celui des échantillons
fluviaux (Campanale et al., 2020), en raison des composantes organiques, biologiques ou
lithogénes présentes (microalgues, feuilles, matieres minérales, pollen). La premiere étape
consiste en une attaque oxydante permettant d’éliminer la matiére organique. L’échantillon
présent dans un petit filet est récupéré dans un récipient en verre (bocal de 3L) par rincage a
I"’eau ultrapure (volume 1L) (Maxima, USF Elga). L'échantillon est tamisé a 1 mm (tamis inox,
Saulas). Le refus de tamis est transféré dans une boite de Petri mise a I'étuve a 45°C jusqu’a
séchage complet. Ces potentiels MP supérieurs a 1 mm sont analysés au microscope ou
spectrometre IR (selon leurs dimensions). Ces particules de plastique sont prises en compte
dans les résultats de concentration en MP jusgu’a une taille maximale de 5 mm. Le filtrat de
tamis est filtré sur un patch en polyamide de porosité 50 um. L'entonnoir de filtration est
abondamment rincé pour récupérer tous les MP potentiellement déposés sur les parois. Les
particules retenues sur le patch sont ensuite transférées dans un récipient a I'aide d’un
entonnoir, tous les deux en verre. L’échantillon est alors prét pour I'étape suivante : I'attaque

oxydante.

Les sédiments sont, eux, préalablement séchés a I'étuve (45°C) dans des récipients en verre.
Une fois I'échantillon sec, il est broyé sous hotte et pesé (10 g, balance ML204, Mettler Toledo®)

avant d’étre transféré dans un récipient en verre pour 'attaque oxydante.
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Les échantillons sont alors incubés dans une chambre climatique (Binder, APT. Line™ KMF 240)
a 40°C en présence d’H202 (35 % Acros Organics). Pour un échantillon de 30 mL, 10,4 mL de
solution filtrée d’H,02 35 % sont ajoutés a I'échantillon pour obtenir une concentration finale
de 10 % ce qui permet |'oxydation des matieres organiques sans altération des MP (Munno et
al, 2018). En fonction de [I’échantillon (eau, sédiment) mais aussi de la saison
d’échantillonnage, le protocole est adapté en répétant 'attaque oxydante si cela s’avere
nécessaire pour éliminer l'intégralité de la matiere organique. En s’attaquant a la partie
organique des agrégats organo- minéraux, cette étape permet de redonner aux particules une
densité proche de celle de leur fraction minérale. Ce dernier point est essentiel pour un tri

densimétrique optimal, seconde étape du traitement.

Elimination de la matiére minérale

Afin de séparer efficacement les MP des matiéres minérales, I'étape de centrifugation est
répétée trois fois dans des solutions denses de densité croissante. Pour ce faire, la suspension
obtenue apres I'attaque oxydante est filtrée sur polyamide a 50 um de seuil de coupure. Le
refus de filtration est alors mis en suspension par rincage dans un tube a centrifuger en verre
Pyrex. (1) Apres une premiere centrifugation pendant 30 minutes a 1 800 rpm (Rotanta 460R,
Hettich), le surnageant est récupéré dans un récipient en verre pour traitement ultérieur. Le

culot de centrifugation est mis en suspension dans une solution de chlorure de zinc (ZnCly).

Cette solution aqueuse de ZnCI2 (pureté > 97 %, Fisher Chemical) est préparée avec une densité
comprise entre 1,5 et 1,6 (~ 30 mL). La densité de la solution de ZnCl, permet d’isoler dans le
surnageant les polyméres les plus courants, notamment le PS (p ~ 1,03-1,06 g/cm?), le PP (p ~
0,85-0,92 g/cm?), le PEBD (p ~ 0,89-0,93 g/cm?), le PEHD (p ~ 0,94-0,98 g/cm?3), PA (polyamide,
nylon, p~1,12-1,15 g/cm?), PC (polycarbonate p ~ 1,20-1,22 g/cm?3), PUR (p ~ 1,20-1,26 g/cm?3),
PET (p ~ 1,38-1,41 g/cm?) et le PVC (p ~ 1,38-1,41 g/cm?3). Les matiéres minérales du sédiment
ou les matieres en suspension des échantillons de I'eau lacustre ayant des densités comprises

entre ~ 1,7 (argile) et ~ 2,6 (silice).

Le culot de centrifugation de I'étape (1) est mis en suspension dans la solution de ZnCl; (~ 30
mL) a I'aide d’un bain a ultrasons (Branson® Ultrasonic Cleaner 200) et un vortex (Vornado™
Benchmark Scientific). La durée de vortex et de sonication dépend de la compacité du culot,

entre 30 secondes et 3 minutes approximativement. (2) Une seconde centrifugation de 30

| Contamination aux microplastiques des environnements lacustres francais, en étages alpin et subalpin |

96



Chapitre Il — Matériels et Méthodes

minutes est effectuée, le surnageant est récupéré et rassemblé dans le premier. Le culot est
remis en suspension dans la solution de ZnCl,. (3) Aprés une derniére centrifugation, la totalité

des surnageants est filtrée a 50 um sur un filtre en acier inoxydable.

Le filtre est observé afin de déterminer s’il est fortement concentré en particules auquel cas
I’échantillon subit un fractionnement a I'aide d’une boite Motoda (Motoda, Sigeru) (Figure 35).
Ce dispositif permet a 'origine la séparation du plancton (Motoda, 1959). Il est utilisé dans ces
travaux pour diviser n fois I"échantillon jusqu’a obtenir un sous-échantillon représentatif
contenant 1/2" des particules totales de I'échantillon. Cette technique permet d’améliorer la
visualisation et I'identification des MP sous microscopie IR. Elle a été utilisée récemment dans
une étude sur la pollution MP de I'environnement marin (Ourgaud et al., 2022). Le refus de
filtrat est remis en suspension dans la boite Motoda avec ~ 300 mL d’eau ultrapure. La boite
Motoda est un modele en métal (30 cm de longueur, 12 cm de largeur, hauteur maximale en

inclinaison de 7,5 cm) avec une séparation interne de 19 cm de longueur.

o BN

Figure 35 Boite Motoda (réalisation Emmanuel Malet, laboratoire EDYTEM)

L’échantillon fractionné ou non est ensuite filtré sur silicium (SmartMembranes, surface 1 cm?
et diametre des pores compris entre 5 um et 6 um), préalablement nettoyés par sonication
dans I'eau ultrapure et I'isopropanol. Le filtre est séché a 45°C dans une bofite de Pétri en verre
pendant 24 heures. Le fractionnement de I'échantillon avec la boite Motoda n’est pas parfait,
chaque fractionnement entraine une erreur de 8,5 % (Pont, 1983) qui va s"accumuler a chaque
répétition (Fevre-Lehoérff, 1985). De plus, il faut veiller a garder au final un nombre de

particules au moins 10 fois supérieur a celui des blancs.
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Syntheése des échantillons réalisés

224 échantillons provenant de diverses matrices (surface, colonne, sédiments, affluents,
retombées atmosphériques, ERU et eaux pluviales) ont été prélevés et soumis au traitement
en laboratoire et al'analyse IR (Tableau 6). Seuls 146 de ces échantillons ont été considérés dans
les résultats présentés dans les chapitres 3 et 4.

Cette sélection est due a un grand nombre d’échantillons prélevés en début de these, dont les
volumes étaient supérieurs @ 50 m3 et donc exclus des résultats, comme expliqué
précédemment. Pour les échantillons de colonne d’eau, certains ont été écartés en raison de
pertes survenues lors de |'étape de centrifugation. Comme ces échantillons n‘ont pas été
prélevés en réplicas, toute perte est définitive. Pour les échantillons de sédiments, ceux des
sites du Bourget et du Merlet comprennent a la fois des échantillons ponctuels et des
échantillons de trappe. Des probléemes techniques, tels que des pannes de moteur, des
échantillons incomplets ou un arrachage involontaire d’un pécheur (site du Merlet), ont
entrainé I'exclusion d’une partie des échantillons de trappe des résultats. Pour les affluents,
plusieurs échantillonnages réalisés en début de thése n’ont pas été inclus en raison de
I’évolution de la méthodologie d’échantillonnage et de pertes d’échantillons en laboratoire
(incidents de casse de tubes survenus au cours de la centrifugation). Les échantillons de
retombées atmosphériques ont été sujets a des perturbations sur le terrain, telles que des
actes de vandalisme, des avalanches et |la dégradation du filet collecteur sur le site du Merlet
probablement due a I'exposition au soleil et au gel et a I'action de rongeurs sur le site naturel
(CEN) du Bourget. Ces perturbations ont engendré une possible diminution de la

quantité de MP et ont ainsi conduit a I’exclusion des échantillons.

ETAT DE LA CONTAMINATION DES LACS

SURFACE COLONNE SEDIMENTS

Bourget Annecy Merlet Bourget Annecy Bourget Annecy Merlet

Nombre total

d’échantillons 24 21 18 7 8 27 3 9
réalisés (n =
117)
Nombre total
d’échantillons 11 8 10 6 6 15 3 8

considérés dans
I’étude (n = 67)
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SOURCES ET VECTEURS DE LA POLLUTION MP

AFFLUENTS RETOMBEES ATMOSPHERIQUES ERU Eaux
pluviales
Bourget Annecy  Bourget Annecy Merlet Bourget Annecy

Nombre total
d’échantillons 26 23 32 7 7 9 3
réalisés (n = 107)
Nombre total
d’échantillons 18 18 21 6 4 9 3
considérés dans
I'étude (n = 79)
Tableau 6 Synthése des échantillons réalisés et considérés dans ces travaux selon les sites et types de matrices

environnementales

Développement des protocoles d’analyse des échantillons

L'analyse des échantillons est réalisée par spectrométrie IR. Cette technique permet de
mesurer 'absorption ou la transmission de la lumiére IR a travers un échantillon. Le
spectromeétre IR utilise une source pour illuminer I'échantillon et un détecteur pour mesurer la

quantité de lumiere absorbée ou transmise par I’échantillon a différentes longueurs d’ondes.

Le fonctionnement de cet instrument est basé sur le fait que les molécules absorbent la lumiere
IR a des fréquences qui varient d’'une molécule a l'autre. Ces fréguences sont liées aux
vibrations (élongation ou déformation) des liaisons entre les atomes de la molécule. Les
fréquences d’absorption de I'échantillon sont ensuite comparées a celles d’un échantillon de

référence pour identifier les molécules présentes dans I'échantillon.

La méthode spectroscopique (microscope FTIR Perkin Elmer® Spotlight 400 avec spectrométre
FTIR PerkinElmer® Spectrum 3) est utilisée pour quantifier et identifier les MP sur les filtres en
silicium. Le logiciel utilisé pour analyser les échantillons (identification chimique, comptage) est
Spectrum 10 IR PerkinElmer. Le systeme u-FTIR est réglé en mode réflectance, plage d'ondes

de 4 000 cm™- 650 cm™ pendant le processus de détection.

Dans un premier temps une image en visible de I'échantillon intégral (1 cm?) est réalisée (Figure
36). Puis, I'analyse IR est effectuée sur toute la surface de filtration (8 mm?2). Ainsi, 100 % de la

surface de chaque filtre en silicium, correspondant a un échantillon total, est analysée.
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Figure 36 Exemple d’un échantillon d’eau de surface du lac du Bourget filtré sur filtre en silicium en image

visible (surface de filtration 8 mm?, logiciel Spectrum 10 IR PerkinElmer)

Le fichier obtenu est exporté et traité sur le logiciel siMPle (Systematic Identification of
Microplastics in the Environment). Ce logiciel, développé par Aalborg University (Danemark) et
I'Institut Alfred Wegener (Allemagne), permet de détecter les MP grace a un algorithme
automatisé comparant les spectres IR de I'échantillon avec les spectres de référence de la base

de données.

Afin de déterminer les polymeéres constitutifs des particules présentes sur les filtres en
microscopie IR, il est nécessaire de comparer les spectres obtenus a une bibliothéque de
spectres préétablie. La bibliotheque utilisée correspond a la derniére version (1.02,21.07.2019)
proposée par siMPle, complétée par nos soins. La réalisation de la bibliotheque est une étape
indispensable afin d’analyser les échantillons qui présentent des polymeéres altérés. La base de
données initiale contient des polymeres plastiques ainsi que des matériaux naturels dont les
spectres montrent des similitudes avec ceux des polymeres plastiques. Cette base de données
a été enrichie avec des signatures de polymeres altérés tirés de macrodéchets plastiques
ramassés dans I'environnement au début de la these. La bibliotheque ainsi créée contient 463
spectres issus de 27 composés différents dont 18 polymeéres synthétiques et 9 matieres

d’origine naturelle. Les polymeres synthétiques sont les: PP, PS, PA, PVC, ABS,
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polyméthacrylate de méthyle (PMMA), polyétheréthercétone (PEEK), acide polylactique (PLA),

éthyléne-acétate de vinyle (EVA), polyoxyméthylene (POM), polyisopréne (PIR),
polytétrafluoroéthyléne (PTFE), polyéther bloc amide (PEBA), silicone, acrylique (AC), PET et
PUR. Les matieres naturelles correspondent aux : protéine, stéarate, cellulose, carbonate de
calcium (CaCOs), glycéride, matieres minérales et organiques. La bibliotheque utilisée est
identique pour tous les échantillons traités au cours de ces travaux. Les spectres recherchés

sont représentés dans la Figure 37.

Polyéthyléne

Polyméres principaux étudiés dans ces travaux de thése
T(%) 4 PE, PP, PET, PS et PVC

cm’
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Figure 37 Spectres infrarouges présentés en transmittance (%) en fonction du nombre d’onde (cm™) des cing

principaux polymeéres considérés dans cette étude

Une fois cette comparaison réalisée, le logiciel attribue au MP un polymeére avec un score de
probabilité compris entre O et 1 basé sur la comparaison des dérivées premiére et seconde des
spectres IR de la particule et du matériel de référence. L'algorithme utilisé applique deux seuils
de score de probabilité. Dans un premier temps, I'algorithme va a la recherche de tous les pixels
ou le score de probabilité le plus élevé correspond a un polymere plastique. Ce score doit étre
supérieur au seuil le plus élevé. Dans un second temps, I'algorithme analyse tous les pixels

adjacents. Dans le cas oU ces pixels correspondent a un matériau appartenant au méme groupe
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du polymere plastique trouvé dans la premiere étape et dont le score de probabilité est

supérieur au deuxieme seuil, il ajoute les pixels a la particule.

Plus le search score est proche de 1, plus la probabilité de présence de plastique augmente. Ce
search score permet d’aider I'analyste a déterminer le polymeére le plus proche de la particule
analysée. En revanche, ce parameétre n’est pas automatiqguement considéré comme « juste »
mais requiert une vérification manuelle des spectres de la particule analysée et des spectres

proposés par le logiciel.

D’autres données sont calculées notamment les dimensions de la particule (um), des
estimations de masse (ng), volume (um?3) et surface (um?). La méthode proposée par le logiciel
siMPle consiste a déterminer la dimension maximale de la particule en déterminant la plus
grande distance entre les pixels de la particule. En supposant que la forme de la particule est
une ellipse et en connaissant la surface de la particule grace au scan IR, la dimension minimale
est trouvée. Supposant la particule de forme ellipsoidale, le volume est estimé. L’épaisseur est
déterminée en considérant qu’elle est égale a 0,67 fois la dimension mineure. Enfin, la masse

est estimée a partir du volume de la particule et la densité du polymere.

Dans ces travaux de thése, nous avons adopté une approche alternative pour estimer les
masses des particules et ceci pour deux raisons : d’une part, car la majorité des MP observés
sont des fragments, films ou fibres dont la forme est plus proche d’un parallélépipéde ou d’un
cylindre que d’un ellipsoide et d’autre part, car nous avons pensé préférable de prendre en
compte la variabilité des densités des polymeres. Pour ce faire, nous avons considéré que, lors
du processus de filtration, les MP se déposent sur le filtre sur leur plus grande surface
caractérisée par ses dimensions x et y. Ces dimensions x et y sont estimables a partir de
I’'observation microscopique, tandis que I’épaisseur de la particule, notée z, ne I'est pas. Pour
les particules de type fragment et film, nous avons procédé a une estimation arbitraire de la
hauteur z, en supposant que celle-ci correspond a 70 % de la plus petite dimension observable
(x ou y), sauf si le calcul nous amenait a z> 100 um, auquel cas nous avons fixé la dimension z
a 100 um. Le volume de la particule est alors estimé comme celui d’un parallélépipede. Pour
les fibres, nous avons estimé que z était égale a la plus petite dimension observable (x ou y) et

le volume a été assimilé a celui d’un cylindre.
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Ces choix sont arbitraires mais nous ont paru nécessaires afin d’éviter une surestimation de la
masse des particules. En effet, d’autres travaux réalisés au laboratoire sur certains échantillons,
trés chargés en plastiques (> 1 mg - données non présentées ici), ont montré que I'estimation
des masses sans limitation de I'épaisseur dépassait largement les résultats obtenus par pesée.
Cette méthode pourrait cependant avoir un inconvénient pour notre étude dans la
comparaison des échantillons puisque ceux contenant principalement de petites particules
sont moins impactés par la limitation de I'épaisseur que ceux contenant de grandes particules.
Idéalement, I"'approche consistant a mesurer la hauteur z de la particule en s’appuyant sur le
focus du microscope serait préférable mais cette approche, impliquant une mesure manuelle

de la particule, est trop chronophage pour étre effectuée en routine.

Une fois le volume de la particule estimé, il est multiplié par la densité du polymere
correspondant. Il est important de souligner que dans notre étude, nous avons travaillé avec
des unités en nombre et en masse de MP, car le nombre de MP n’est pas un élément conservatif
contrairement a la masse, sauf dans le cas ou le processus de fragmentation jusqu’a une taille
< 50 um est impliqué. Des informations supplémentaires sur le dispositif expérimental sont

disponibles dans I’Annexe 2.
Contrdles qualité

Contamination et précautions

La verrerie est nettoyée avec un détergent liquide (Gigapur®) puis passée dans un bain a I'acide
nitriqgue (concentration approximative de 4 %) et idéalement calcinée a 525°C pendant 4
heures. En pratique, la calcination n’est pas toujours possible par manque de place dans le four
du laboratoire. Des tests réalisés avec et sans calcination de verrerie nont pas montré de
différences de contamination aux MP. Ainsi, cette étape de calcination n’est pas toujours
réalisée. Avant chaque manipulation, la verrerie et autres éléments (filtres, entonnoir de
filtration, etc.) préalablement nettoyés sont abondamment rincés a I'eau ultrapure. Le patch
en filet polyamide, utilisé pour la premiere filtration de I'échantillon, est nettoyé dans un
bécher d’isopropanol immergé dans un bain a ultrasons durant 5 minutes puis rincé a l'eau

ultrapure.
Afin de minimiser le risque de contamination aux MP, le port de vétements et de blouses en

coton est requis lors des manipulations de terrain et de laboratoire. Le prétraitement des
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échantillons est effectué dans une salle dédiée aux études MP mise en place au cours des
travaux de these. Une hotte est utilisée en permanence et la majorité des équipements
employés sont en verre ou métal. La solution de ZnCl; est filtrée avec un filtre en fibre de verre
(0,7 um) avant utilisation. Les récipients des échantillons sont couverts a chaque étape du
traitement des échantillons (couvercles en verre) et également a l'intérieur des étuves et de la

chambre climatique.

Blancs

Trois types de blanc sont réalisés (Tableau 7). Des blancs laboratoire, au nombre de 10, ou 20
mL d’eau ultrapure sont traités selon le protocole appliqué aux échantillons environnementaux
(attaque oxydante et tri densimétrique). En complément, des blancs « terrain », au nombre de
40, sont effectués selon deux méthodes. La premiére (1) consiste a laisser un récipient en verre
ouvert lors de I'échantillonnage d’eau de surface. Cette méthode a été utilisée au début des
travaux puis a été considérée comme non représentative des échantillons. Par conséquent, la
seconde méthode a été mise en place. Elle est réalisée par rincage du filet (de surface ou
colonne). Aprés un rincage abondant et minutieux du filet par I'extérieur a 'aide d’'une pompe
immergée, un second rincage est réalisé. Ce second ringcage correspond au blanc terrain de
type (2). Ces blancs terrain sont ensuite traités selon le protocole appliqué aux échantillons

environnementaux.

Type Nombre de Polymere Nombre de MP selon Moyenne de
blancs polymere/blanc MP/blanc

Blanc laboratoire 10 PE entreOetl 0,5

PET entreQOetl
Blanc terrain (1) 8 PET entre O et 2 0,5
Blanc terrain (2) 32 PE entreQet 2 2,0

PP entreOet?2

PET entreOet?2

PvC entreOetl

Tableau 7 Contamination aux MP des blancs laboratoire et terrain

Le PA étant régulierement présent dans les blancs, il n’est pas pris en compte dans ces travaux

de these (filets en PA) et n’est pas présenté dans le tableau ci-dessous. Les données exposées
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dans les chapitres suivants sont des résultats bruts ou les valeurs des blancs n’ont pas été

soustraites.

Rendements
Les rendements d’extraction de MP sont estimés a partir de microbilles de MP standardisés
sous de forme de microspheres fluorescentes (UVPMS-BO-1.03 et UVPMS-BG-1.025,

Cospheric) (Tableau 8).

Rendement d’extraction moyen (%)

Diamétre Densité
Polymeére Coloration (um) (g/cm?) Laboratoire Terrain
PE Vert 106 - 125 1,025 91 (n=3) 64 (n=2)
PE Orange 63-75 1,030 90 (n=3) 53(n=2)

Tableau 8 Caractéristiques des MP standardisés utilisés pour les tests de rendement

Les tests de rendement laboratoire sont effectués en utilisant une masse de 2 mg de microbilles
(balance ML204, Mettler Toledo®), qui est ajoutée a 1L d’eau ultrapure (Maxima, USF Elga).
L'échantillon dopé subit ensuite toutes les étapes du traitement (attaque oxydante et tri
densimétrique), a I'exception de la derniére filtration sur silicium, car les microbilles adhérent
difficilement a cette surface. Des tests non présentés ici ont montré que ce type de MP
standardisés a tendance a ne pas rester sur la surface du filtre. Par conséquent, la derniere
étape du protocole correspond a une filtration sur filtre en PA préalablement pesé (balance
ML204, Mettler Toledo®). Le filtre en PA est abondamment rincé a I'eau ultrapure afin
d’éliminer les résidus potentiels de ZnCl,. Le filtre avec les microbilles extraites est ensuite placé
a I'étuve (40°C) jusqu’a séchage complet (~ 2 heures). Le filtre séché est ensuite pesé et le
rendement est calculé a partir de |la différence de masses entre filtre initial sans MP et filtre

séché avec MP. Un rendement de 90% est satisfaisant.

Les tests de rendement terrain sont effectués a partir de ces mémes microbilles (Tableau 8), en
utilisant une masse de 3 mg. Ces microbilles ont été déposées a la surface de I'eau du lac du
Bourget et récupérées avec notre systeme de collecte, le Dronamaran. Ensuite, les échantillons
ont été soumis a I'intégralité du protocole de traitement, comprenant une attaque oxydante et
un tri densimétrique, avant d’étre filtrés et pesés en utilisant la méme technique que celle

employée pour les tests de rendement en laboratoire. En I'absence de comparaison avec
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d’autres études, un rendement compris entre 53 et 64% peut sembler modeste, cependant,
cela indique que I'ordre de grandeur des contaminations aux MP est correct. L'impact de la
taille des MP sur le rendement peut étre discuté. Les résultats montrent que le rendement est
supérieur pour des particules de plus grandes dimensions (53 % pour des MP entre 63 et 75
um et 64 % pour des MP entre 106 et 125 um). Ces résultats sont cohérents avec les
observations sur le terrain, ou la gamme 50-100 um semble parfois sous-représentée, malgré

I"utilisation d’un filet de maille 50 um.

Limites

Les méthodes employées dans ces travaux de these montrent plusieurs limites. Concernant les
prélevements effectués sur les différentes matrices environnementales d’eau, les MP étudiés
sont compris entre 50 um et 5 mm. Les MP inférieurs a 50 um ne sont donc pas pris en compte
dans cette étude. Les résultats présentés dans les chapitres suivants sous-estiment donc
certainement les concentrations en MP des différents compartiments, les estimations de flux
et stocks. Par ailleurs, les résultats des tests de rendement indiquent que I'extraction des MP
en laboratoire, en I'absence de la phase terrain, atteint une efficacité optimale comprise entre
88 % et 93 %. Toutefois, les tests de rendement sur le terrain, menés avec le systeme de collecte
des eaux de surface, le Dronamaran, montrent des rendements plus faibles, compris entre 51
% et 66 %. Pour obtenir des résultats plus robustes, il serait judicieux de réaliser davantage de
tests de rendement, en utilisant différents types de MP (en termes de forme, taille et polymeére)
et en incluant tous les systémes de préléevement utilisés dans ces travaux de these (tels que le

filet pour la colonne d’eau, le filet pour les riviéres, les jauges Owen, etc.).

Les méthodes de traitement des échantillons ne considérent pas les MP d’une densité
supérieure a~ 1,6 comme le PTFE (d ~ 2,2) dont la densité est supérieure a celle du ZnCl; utilisé
pour 'étape de tri densimétrique. Par ailleurs, I'attaque oxydante pourrait dégrader une partie
des MP malgré la faible concentration de H,O, utilisée en solution finale (10 %) pour limiter ce
risque. Les particules issues de l'usure des pneumatiques ne sont pas considérées dans ces
travaux car |'utilisation de la technique de p-FTIR ne permet pas l'identification de ce type de

particules.

La méthode d’analyse sous le logiciel siMPle pourrait sous- ou surestimer les concentrations en

MP selon la capacité de I'analyste a identifier les spectres IR générés. La forme (fibre, fragment,
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microbille) de la particule n’est pas identifiable via cette méthode d’analyse. Les pixels générés
étant de 25 um, les fibres d’un diametre inférieur a cette dimension peuvent ne pas étre

identifiées.

Analyses supplémentaires

Certaines analyses supplémentaires ont été réalisées afin de mieux comprendre les processus

impliquant les MP en caractérisant certaines matrices comme les sédiments.

Perte au feu

La technique de la perte au feu (PAF) est une méthode permettant de déterminer la teneur en
matiere organique d’un échantillon. L'échantillon est chauffé a une température de
550°C pendant 4 heures en présence d’oxygene. La matiére organique dans I"échantillon est
brilée et transformée en dioxyde de carbone, eau et cendres. Au cours de la combustion, la
masse disparue, appelé la « perte au feu », représente la quantité de matiere organique qui
était présente dans I’échantillon initial. La perte au feu est mesurée en soustrayant la masse
apres combustion a la masse initiale de I’échantillon. Au total, neuf échantillons de sédiments

de la trappe du lac du Bourget ont été soumis a la PAF.

Spectrométrie par fluorescence des rayons X

La spectrométrie par fluorescence des rayons X (XRF) est une méthode de quantification. Cette
technique est basée sur la fluorescence des atomes d’un échantillon lorsqu’ils sont excités par
un faisceau de rayons X. Ce faisceau est dirigé vers I'échantillon a analyser. Les atomes de
I’échantillon absorbent I'énergie du faisceau de rayons X et émettent de I'énergie sous forme
de rayonnement fluorescent. Les énergies de ce rayonnement fluorescent, spécifiques a

chaque élément, permettent de déterminer la composition élémentaire de I'échantillon.

Les échantillons de sédiments du lac du Bourget (trappe) utilisés ont préalablement subi des
PAF. La PAF permet d’éliminer le carbone organique des échantillons. Le carbone inorganique
(CaCOs) reste présent mais il n’interfere en principe pas sur les performances de mesure XRF
selon une étude réalisée sur trois types d’appareil XRF (Declercq et al., 2019). Par la suite, ils
sont broyés, puis 2,7 g sont pesés (balance OHAUS Pioneer™). A cette masse est ajoutée 0,27
g de Licovax C qui est un liant (micropowder XRF Scientific 100,0 %). Les échantillons sont

ensuite pastillés (diametre 18 mm) grace une presse jusqu’a une pression de 10 tonnes (XPRESS
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MT25 XRF Scientific). Une fois pastillés, les échantillons sont soumis a I'analyse XRF (S8 Tiger
BRUKER) pour laquelle trois standards sont utilisés (NCS DC 71303, NCS DC 71304, NCS DC
73304). Ces standards permettent d’étalonner et de calibrer I'instrument d’analyse XRF. Les
standards sont des échantillons connus de composition chimique servant de points de
référence pour les mesures de linstrument. Les standards sont choisis en fonction des
éléments et concentrations a mesurer ; dans ces travaux : 'alumine (Al,03) comme traceur de
particules d’érosion du bassin versant (aluminosilicates terrigenes) ; I'oxyde de calcium (CaO)
comme traceur de la production primaire du printemps et I'oxyde de silicium (SiO2) composant

des diatomées.

Tests statistiques

Tous les tests statistiques effectués lors de cette these ont été réalisés a I'aide du logiciel R

version 4.2.1 et a I'aide de I'interface RStudio.

Spearman

Le test de Spearman est une mesure statistique qui évalue la relation entre deux variables en
utilisant leurs rangs plutot que leurs valeurs réelles. Ce test classe les observations de chaque
variable en ordre croissant ou décroissant et attribue a chaque observation un rang
correspondant. Il mesure la corrélation monotone entre deux variables. Le coefficient de
corrélation de rang de Spearman varie de -1 a 1. Les données utilisées ne suivent pas une loi

normale, c’est un test non paramétrique.

Wilcoxon-Mann-Whitney

Le test de Wilcoxon est un test non paramétrique utilisé pour comparer les différences entre
deux groupes indépendants de données continues. Ce test utilise les rangs des différences
entre les paires appariées pour calculer une statistique de test. C'est un test robuste qui est
une alternative utile au test de Student pour les données non normales. Dans certains cas, le
test de Wilcoxon apparié est réalisé afin de comparer les différences entre deux groupes de

données appariées (« avant-apres ») continus.
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Ces résultats portent sur les MP dont la taille est comprise entre 50 um et 5 mm. Si nous
avions inclus des plastiques de taille inférieure a 50 um, les concentrations auraient dépassé
les valeurs maximales observées dans cette étude. Les polyméres étudiés sont le PE, PP, PVC,
PS et PET. En 2021, la demande européenne pour ces polymeéres était respectivement de 29,4

%, 19,8 %, 10,3 %, 6,2 % et 7,9 % (Plastics Europe, 2022).

Certains résultats sont présentés sous forme de boxplot, qui comprennent une ligne
centrale représentant la médiane, des moustaches représentant le premier quartile Q1 (25 %)
et le troisieme quartile Q3 (25 %), ainsi que des points indiquant des valeurs extrémes. Nos
résultats ne suivent pas une loi normale, ce qui nécessite 'utilisation de tests statistiques non
paramétriques. Le test de Wilcoxon est effectué afin de déterminer s’il y a des différences
significatives entre deux « échantillons » caractérisés par une méme variable, ainsi que le test
de Spearman pour évaluer la présence de corrélations entre deux variables différentes. La
valeur n, représentant le nombre de mesures par « échantillon », et la p-value correspondante
sont rapportées dans le manuscrit pour chaque test réalisé. Dans ce contexte, le terme
« échantillon » ne doit pas étre compris comme se référant a un prélévement sur le terrain,

mais plutdt comme un ensemble de données au sens statistique du terme.

Deux types d’unités sont couramment utilisés dans les résultats : le nombre de MP et la masse
de MP par m? ou kg de matrice environnementale. L'utilisation de la masse est essentielle car
elle est un élément quasi-conservatif' contrairement au nombre. Néanmoins, la masse n’est
gu’une estimation qui dépend fortement des hypotheses qui sont faites sur le calcul du volume

et sur la densité des particules (cf. Chapitre I1).

Rappelons ici que les études de la littérature sont difficilement comparables de par la diversité
des méthodes employées, qu’il s’agisse de travaux sur le terrain, en laboratoire ou d’analyse. A
titre d’exemple, I'équipe de Lindeque et al. (2020) ont procédé a une comparaison entre la
taille des mailles d’échantillonnage, soit 100, 333 et 500 um, et I'abondance des MP. Leur étude
a révélé que le maillage de 100 um est capable de recueillir 2,5 fois plus de particules que le

maillage de 333 um et 10 fois plus que le maillage de 500 pm.

L En pratique, comme la détection se limite a des particules de taille supérieure a 50 pum puisque la fragmentation
en particules plus petites les rendrait non détectable et induirait une « disparition de masse ».
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Les variations dans I’échantillonnage peuvent étre importantes. L'étude de Cable et al. (2017)
a révélé que les concentrations pouvaient varier d’un facteur allant jusqu’a 3 pour des mesures

répétées sur le méme site (Grands Lacs, Etats-Unis).

Nos hypotheéses initiales, représentées dans la Figure 38, suggerent que le lac Merlet supérieur,
qui est un site isolé dans un environnement alpin, présenterait des niveaux de contamination
en MP relativement faibles par rapport aux lacs subalpins, quelle que soit la matrice
environnementale. Le principal vecteur de MP sur le site du Merlet serait les retombées
atmosphériques, tandis que lI'impact du pastoralisme ou des activités de plein air serait
moindre. Le tourisme, le transport atmosphérique sur de longues distances ainsi que les
précipitations (neige et pluie) ont été signalés comme des facteurs clés dans les retombées et

dépbts de MP dans les lacs de haute-altitude (Pastorino et al., 2022).

En revanche, les lacs subalpins seraient davantage affectés par la pollution en MP, en raison
des activités anthropiques urbaines et industrielles (lac du Bourget) ou des activités rurales a
agricoles dans le bassin versant (lac d’Annecy). Le lac d’Annecy se situe en amont de la zone

urbaine et n’est pas impacté par les rejets d’eaux usées, contrairement au lac du Bourget.
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Figure 38 Schéma représentant les sources et vecteurs potentiels de microplastiques en zones subalpine et alpine
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Evaluation de la contamination aux microplastiques dans I'eau
de surface

Quantification des microplastiques

A travers les trois sites, tous les échantillons collectés ont montré une présence significative de
MP. Les résultats (Figure 39, gauche) montrent des concentrations en nombre de MP comprises
entre 0,7 et 247,3 MP/m?3 pour le lac du Bourget, entre 0,1 et 194,3 MP/m3 pour le lac d’Annecy
et entre 0,4 et 29,5 MP/m?3pour le lac Merlet supérieur. En termes de masse (Figure 39, droite),
le lac du Bourget présente des concentrations massiques variant de 130 a 273 000 ng de
MP/m?3, le lac d’Annecy de 188 a 210 000 ng de MP/m? et le lac Merlet supérieur de 430 a

100 000 ng de MP/m?3. Les résultats sont répertoriés dans le Tableau 9.
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Figure 39 Représentation graphique des échantillons de I'eau de surface des lacs d’Annecy (n = 11), du Bourget
(n = 8) et du Merlet supérieur (n = 10). Gauche : concentration en nombre de MP/m?3. Droite : concentration en

ng de MP/m?3
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Distribution polymérique

Distribution de taille

moyenne (%)

Lac Concentration Incertitude  Concentration  Incertitude moyenne (%)
moyenne en moyenne* moyenne enng moyenne* 50pum - 300pm - Imm
nb de MP/m?3 (%) de MP/m?3 (%) PE PP PET PVC PS 300um 1mm -
5mm
Bourget
Surface 27,4 15 42 000 10 53 36 9 2 0 66 29 5
Annecy
Surface 34,9 16 57 000 6 45 27 10 14 4 65 34 1
Merlet
Surface 10,7 19 26 000 16 18 60 16 1 5 69 28 3
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Tableau 9 Récapitulatif des résultats sur la matrice eau de surface

* cette incertitude est liée a I'analyse spectrale voir Chapitre Il
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A premiére vue, les résultats indiquent que les niveaux de contamination des trois sites
lacustres sont relativement faibles en comparaison avec ceux observés dans d’autres lacs, tels
que ceux décrits dans une étude récente menée en Espagne par Godoy et al. (2022). Cette
étude a mis en évidence une contamination moyenne de 6 970 MP/m? dans 35 lacs d’altitude.
Les MP de tailles comprises entre 1 et 50 um ont été pris en compte, ce qui n’a pas été le cas
dans nos travaux. Les auteurs ont souligné que 25,89 % des MP identifiés étaient inférieurs a
50 um. De plus, la méthode d’échantillonnage utilisée par cette méme équipe differe
considérablement de la n6tre, puisqu’ils ont prélevé des échantillons d’eau de surface des lacs
a I'aide de pot de prélevement de 250 mL fixé a une perche, filtrant un volume total compris

entre 1 et 10 L.

A l'inverse, les trois sites du Bourget, d’Annecy et du Merlet montrent des concentrations
moyennes plus importantes que certains lacs, notamment en Argentine ou neuf lacs d’altitude
ont montré une concentration moyenne de 0,90 + 0,60 MP/m?3 (Alfonso et al., 2020b). Soit
presque douze fois moins qu’au lac Merlet supérieur. Cette étude a utilisé une méthode
similaire a la nétre, un filet tracté (maille de 38 um) filtrant approximativement 50 m3 pour
chaque échantillon. Dans ce cas, les variations de concentration pourraient s’expliquer par le

« facteur site ».

Cette forte variabilité en MP a travers les lacs pourrait étre attribuée a plusieurs facteurs. Tout
d’abord, les différentes méthodes d’échantillonnage utilisées présentent des caractéristiques
variables. Selon la taille des mailles de filet ou la porosité du filtre pour les systemes de pompe,
les tailles de particule étudiées peuvent varier, ce qui peut affecter les résultats obtenus. Par
ailleurs, les méthodes de traitement des échantillons sont variables et certaines études peuvent
ne pas prendre en compte tous les types de polymeéres plastiques. Enfin, la méthode d’analyse
elle-méme peut jouer sur le seuil de détection et d’identification des particules. A 'heure
actuelle, il nexiste pas de méthode standardisée pour I'étude des MP dans les lacs. Les
conditions environnementales telles que la météo peuvent également influencer les résultats.
Tous ces facteurs rendent complexes la comparaison de la contamination des lacs entre eux,
en particulier dans la couche de surface et la colonne d’eau, et la formulation de conclusions
guant a la contamination des lacs étudiés dans cette thése par rapport a ceux examinés dans

la littérature scientifique.
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Comparaison inter-sites

Les méthodes similaires employées pour les trois sites dans le cadre de ces travaux de thése

permettent de les comparer entre eux.

Les concentrations en MP des trois sites ne présentent pas de différence significative (Bourget
n=11; Annecy n = 8 ; Merlet n = 10 ; p-value > 0,05). Aucune tendance n’a pu étre établie
entre ces concentrations et les caractéristiques spatio-temporelles (saisonnalité et zones de
prélevement) des échantillonnages. Toutefois, on peut noter que les pics de contamination
pour les sites du Bourget et d’Annecy pourraient faire suite a des évenements de pluie
précédant I'échantillonnage. Plusieurs études ont observé un lien entre évéenement pluvieux et
abondance en MP (Oni et al., 2020; Schell et al., 2021; Xia et al., 2020b). Au contraire, le pic de
contamination au lac Merlet supérieur ne semble pas lié a un évenement météorologique
particulier. Correspondant a un prélévement au mois de juillet, il pourrait étre en lien avec
I"affluence touristique du site. Dans une étude réalisée sur des lacs de haute-montagne, le
tourisme a été considéré comme une des sources principales de pollution aux MP (Pastorino
et al.,, 2022). Si cet apport est lié au tourisme, il pourrait étre identifié par la présence de
polymeéres de nature différente de ceux présents dans les retombées atmosphériques. |l est
également possible que ce phénomeéne soit lié a I'apport de MP stockés dans le manteau
neigeux qui a fondu avant I'été. Le lac Merlet étant également alimenté par un glacier rocheus,
il pourrait émettre par sa fonte des MP stockés au sein du glacier. Cela a déja été observé pour
les polluants organiques persistants (Bogdal et al., 2009; Carrera et al., 2001; Pawlak et al.,
2021). Il a été aussi montré que la neige est un vecteur important d’apport de

polychlorobiphényles dans les écosystemes reculés (Nellier et al., 2015).

L’absence de différence significative pourrait aussi étre due au nombre restreint d’échantillons.
Dans ce cas, on pourrait noter que les eaux de surface des lacs subalpins du Bourget et d’Annecy
seraient, en moyenne, approximativement 3 fois plus contaminés en nombre que celui du lac
alpin Merlet supérieur (MP/m?3), et approximativement 2 fois en masse (ng de MP/m?3) (Tableau
9). D’apreés ces résultats, la couche de surface du lac d’Annecy est la plus contaminée avec en
moyenne 34,9 MP/m3. Toutefois, I"échantillon le plus contaminé a travers les trois sites
provient du lac du Bourget avec 247,3 MP/m?3. Au contraire I'échantillon le moins contaminé a

été observé au lac d’Annecy avec 0,1 MP/m3. Quant au lac Merlet supérieur, il montre un pic
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de contamination & 29,5 MP/m?3. A ce stade, ces résultats ne sont pas en mesure de confirmer
I"hypotheése initiale selon laquelle les lacs subalpins soumis a des sources potentielles urbaines
et industrielles (lac du Bourget) ou rurales a agricoles (lac d’Annecy) seraient plus contaminés

que les lacs alpins « isolés » (lac Merlet supérieur).

Le lac Merlet supérieur présente une particularité notable par rapport aux lacs subalpins : ses
eaux de surface gelent en hiver, entrainant une stratification saisonniere. Au cours des trois
derniéres années (2020-2022), I'englacement a duré entre 210 et 239 jours, tandis que les
périodes de brassage et de stratification ont respectivement durée entre 9 et 32 jours et entre
175 et 226 jours (CEN Haute-Savoie). Ces variations dans la fréquence des brassages et des
stratifications pourraient influer sur la dynamique de distribution des MP dans le lac par rapport
aux lacs du Bourget et d’Annecy. En hiver, 'englacement de I'’eau de surface pourrait préserver
le lac des retombées atmosphériques potentiellement riches en MP. Les MP déja présents au
sein du lac pourraient étre amenés a avoir une dynamique particuliére en lien avec la
stratification inversée. Par ailleurs, la prise en glace de I'eau de surface pourrait avoir pour
action de protéger les MP présents dans le lac des rayonnements UV lors de la période
hivernale. Cette protection pourrait ralentir la fragmentation des MP. Au printemps, les MP
piégés dans la couche de la glace ou présents a sa surface vont rejoindre I'eau du lac lors de la
fonte. Lors du brassage les MP vont étre redistribués dans toute la colonne d’eau selon ses
températures. Par ailleurs, les sédiments lacustres peuvent étre remobilisés ainsi que les MP
présents dans cette couche essentiellement minérale. La mise en place de la stratification
thermique lors de la saison estivale, pourrait redistribuer les MP dans la colonne d’eau selon la
densité de leur polymeére et celle de 'eau. A I'inverse de la saison estivale, les MP denses
pourraient avoir tendance a rejoindre la zone pélagique et sédimenter et les MP moins denses
a flotter a la surface du lac ou seraient en suspension dans la colonne d’eau. Enfin, a 'automne
un second brassage se produit lors du refroidissement de I'eau du lac. Ce phénomeéne pourrait
influencer la dynamique de répartition des MP avant la mise en place de la stratification

inversée hivernale.

D’apres Nava et al. (2023) (article accepté avec révision le 12/02/2023 sous le n® d’indexation
2022-12-19147B), la densité de population dans un bassin versant est le principal facteur
influencant la pollution par les MP. Les résultats de cette étude indiquent que deux types de

lacs sont particulierement vulnérables a la contamination par le plastique : ceux situés dans des
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zones densément peuplées et urbanisées (densité de population dans le bassin versant > 25
habitants/km?) avec une concentration moyenne de 1,6 MP/m?3, ainsi que les grands lacs
(superficie du lac > 213 km?) en raison de leur vaste zone de drainage et de leur long temps de
rétention de l'eau avec une concentration moyenne de 4,1 MP/m3. En revanche, dans cette
étude les lacs avec une superficie < a 213 km? et dont la densité de population dans le bassin

versant est < a 25 habitants/km? montrent en moyenne une concentration de 0,4 MP/m?3.

Les résultats de nos travaux montrent des concentrations moyennes plus élevées en MP dans
les lacs (Bourget : 27,4 MP/m?3, Annecy : 34,9 MP/m?3 et Merlet : 10,7 MP/m?3). En observant la
gamme des concentrations on peut observer que les concentrations les plus faibles sont de 0,7
MP/m?3 pour Bourget, 0,1 MP/m3 pour Annecy et 0,4 MP/m? pour Merlet. L’étude de Nava et
al. (2023) révele que la concentration varie de 103 a 101 MP/m?3 (MP > 250 um avec un volume
filtré d’environ 140 m?; moyenne + erreur standard = 1,82 + 0,37 MP/m3 ; médiane = 0,85
MP/m?3). Environ 55 % des lacs étudiés présentent des concentrations inférieures a8 1 MP/m?3,
37 % entre 1 et 5 MP/m3, et 8 % supérieures a 5 MP/m?3. Les concentrations moyennes
obtenues dans le cadre de nos travaux sont supérieures a celles constatées dans |'étude
précédente. Cette disparité pourrait étre attribuée aux différences méthodologiques dans le
processus d’échantillonnage (gammes de taille : > 50 um pour nos travaux ; > 250 um pour

I"’étude de Nava et al. (2023)).

En outre, leur étude a procédé a une analyse des MP par spectroscopie Raman, tandis que
notre étude les a examinés par spectroscopie IR. Bien que ces deux techniques soient
employées dans I'étude des vibrations moléculaires, elles different quant a leur principe de
fonctionnement. La spectroscopie IR mesure les fréquences de vibration des liaisons
moléculaires en utilisant des radiations électromagnétiques IR, tandis que la spectroscopie
Raman détecte les variations de fréquence de la lumiere diffusée par les molécules. L’étude
menée par Kappler et al. (2016) a procédé a une comparaison de ces deux techniques de
détection de MP, et a révélé des différences concernant le nombre et le type de MP identifiés.
Leurs résultats montrent que la méthode FTIR sous-estime de 35 % la quantité de MP identifiés
par rapport a la méthode Raman, en particulier pour les MP de tailles inférieures a 20 um. Cette
étude a également montré que le PVC est difficilement identifiable par la méthode FTIR, tandis
qgue pour la méthode Raman, ce sont les PES qui présentent des difficultés d’identification (a

I"exception du PET qui possede un cycle aromatique).
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Par ailleurs, une étude récente a révélé que I'abondance en MP est positivement corrélée avec
la population, I'agriculture et le produit intérieur brut par habitant. Cela suggere que les
environnements lacustres sont davantage contaminés par les MP dans les zones ou la
population et I'activité agricole sont importantes (Yang et al., 2022). Bien que nos observations
montrent des concentrations moyennes en MP plus élevées dans les lacs du Bourget et
d’Annecy, ce qui pourrait étre en accord avec les résultats de I'étude précédente, les
concentrations dans le lac Merlet, isolé et sans activité agricole ni population, ne sont pas
significativement différentes. Ainsi, nos résultats suggerent que d’autres facteurs pourraient

influencer la contamination des lacs par les MP.

Caractérisation des microplastiques

La distribution polymérique, c’est-a-dire 'abondance des différents types de polymeres, au sein
de la matrice eau de surface a été comparée entre les trois sites. Les polymeres de type PE et
PP sont majoritaires au sein des échantillons (Tableau 9). Les polymeéres les plus fréquemment
identifiés dans les trois lacs sont, en moyenne, le PE (39 %), le PP (41 %) et le PET (12 %). Ces
résultats sont en accord avec la demande mondiale de polyméres plastiques, ou le PE et le PP
sont largement représentés (Plastics Europe, 2019). Ils sont aussi en accord avec la littérature
scientifigue qui a montré la présence majoritaire de PE, PP, PET, PVC (Dusaucy et al., 2021; Yang
et al.,, 2022) ainsi que du PS (Malla-Pradhan et al., 2023) dans les écosystémes lacustres a

travers le monde.

Selon I'étude menée par Nava et al. (2023), la distribution polymérique varie en fonction des
caractéristiques morphométriques des lacs. Ils ont constaté que les lacs ayant des surfaces,
volumes, profondeurs maximales et longueurs de rivage comparativement faibles présentent
un pourcentage plus élevé de PES. En revanche, dans les grands lacs profonds ayant des rives
plus étendues, la signature plastique est principalement dominée par le PP et le PE. Les résultats
de nos observations attestent du méme constat ou la présence du PET est plus importante dans
le lac Merlet supérieur en comparaison aux lacs subalpins du Bourget et d’Annecy. On peut
aussi noter une forte présence de PP dans les eaux de surface du lac Merlet supérieur par
rapport aux lacs subalpins. Ces deux types de polyméres sont fréquemment utilisés dans la
fabrication de fibres textiles, en particulier pour les vétements techniques, et pourraient étre

liés a I'affluence touristique du site lors de la saison estivale.
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La distribution en taille (50 - 300 um, 300 - 1 000 um, 1 000 - 5 000 um) a également été
observée mais aucune différence significative n’a été notée entre les sites. Toutefois, on peut
noter que 60 % des MP identifiés ont une taille comprise entre 50 et 300 um pour les trois sites.
D’autres études ont montré une prédominance de petits MP comme dans la région des Grands
Lacs (Canada/Etats-Unis) ol la gamme 106 - 1 000 um était 130 fois plus abondante que la
gamme 1 000 - 4 750 um (Cable et al., 2017). Ou encore, au lac Kallavesi ou la majorité des MP
étaient compris entre 20 et 300 um (Uurasjarvi et al., 2020). En outre, la présence accrue de
MP de petite taille pourrait résulter du processus de fragmentation des plastiques dans
I"'environnement. Il est possible que ces observations soient liées au caractére non conservatif
du nombre de particules, comme expliqué précédemment. En effet, une grande particule se
divise inévitablement en plusieurs petites particules, ce qui entraine un nombre plus important

de petites particules que de grandes.

Une autre hypothése serait que la vitesse de sédimentation est supérieure pour les particules
de plus grande taille par rapport aux particules plus petites, ayant une composition et une
forme similaire (Khatmullina and Isachenko, 2017a). Toutefois, cela dépend de la densité des
polymeres présents, des MP dont la densité est inférieure 1 auraient plutot tendance a flotter.
Toutefois, I'observation de nos données de distribution de taille de MP au sein des sédiments
ne montrent pas de prédominance de MP de grande taille (> 300 - 5 000 um, en moyenne entre
11 % et 51 % pour les trois lacs) par rapport a la gamme 50 - 300 um (en moyenne entre 49 %
et 89 % pour les trois lacs) (Tableau 13). Une autre hypothése serait que les petits MP sont plus
résistants a I’élimination par les systemes de traitement des eaux usées et, par conséquent,
plus susceptibles de se retrouver dans I'environnement. Bien que les eaux usées aient un
impact sur le lac du Bourget, la distribution de taille des MP ne montre pas de différences

significatives entre les trois lacs (Tableau 9).

Limites méthodologiques et hypothéses

Ces résultats restent toutefois a nuancer. En effet, le lac Merlet supérieur présente une petite
superficie qui a certainement permis de réaliser des échantillonnages plus représentatifs de
son état de contamination que les lacs subalpins. Les échantillonnages des sites subalpins, dont
les caractéristiques hydrodynamiques sont complexes, ont été réalisés sur des zones

spécifiques. La géométrie du lac, la profondeur, la vitesse et direction du vent, la présence d’un
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affluent ou exutoire pourraient influencer la dynamique des MP. Le vent, formant des courants
de surface, pourrait concentrer les MP dans certaines zones. A I'instar des océans, des gyres
peuvent se créer au sein des systemes lacustres (Hamze-Ziabari et al., 2022) qui pourraient
provoquer l'accumulation de particules dans certaines zones, n’ayant pas été
systématiquement échantillonnées dans nos travaux. Cette hypothése semble cohérente avec
la grande variabilité des concentrations trouvées dans les grands lacs, ou les concentrations
peuvent varier considérablement, allant parfois de trés faibles a beaucoup plus élevées. De ce
fait, la concentration en MP de la couche de surface des lacs subalpins pourrait étre sous-
estimée, méme si le grand nombre d’échantillons prélevés devraient couvrir statistiquement le
prélévement dans ces zones de gyres. A moins que les gyres se forment toujours aux mémes
endroits et que nous les ayons manqués a chaque échantillonnage. Nous ne pouvons pas
confirmer ou réfuter cette hypothése en raison de I'absence de données, a notre connaissance,

sur la dynamique de ces potentiels gyres dans les lacs du Bourget et d’Annecy.
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Evaluation de la contamination aux microplastiques dans la
colonne d’eau

Quantification des microplastiques

Les résultats (Figure 40, gauche) montrent des concentrations en nombre de MP comprises
entre 0,1 et 0,8 MP/m?3 pour le lac du Bourget, entre 0,1 et 0,4 MP/m?3 pour le lac d’Annecy. En
termes de masse (Figure 40, droite), le lac du Bourget présente des concentrations massiques
variant de 29 a 2 400 ng de MP/m3, le lac d’Annecy de 16 a 1 100 ng de MP/m3. Les résultats

sont répertoriés dans le Tableau 10.
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Figure 40 Représentation graphique des échantillons de la colonne d’eau des lacs d’Annecy (n = 6) et du

Bourget (n = 7). Gauche : concentration en nombre de MP/m?3. Droite : concentration en ng de MP/m3
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Distribution polymérique Distribution de taille
Lac Concentration  Incertitude  Concentration  Incertitude moyenne (%) moyenne (%)
moyenne ennb  moyenne* moyenne enng moyenne* 50um - 300pum-  1mm-
de MP/m3 (%) de MP/m3 (%) PE PP PET PVC PS 300um 1mm 5mm
Bourget 0,3 16 650 9 31 28 20 12 9 70 30 0
Annecy 0,2 0 220 0 75 11 6 0 8 96 4 0

Tableau 10 Récapitulatif des résultats sur la matrice colonne d’eau

* cette incertitude est liée a I'analyse spectrale voir Chapitre |
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A notre connaissance, seules trois études se sont intéressées a la matrice colonne d’eau
révélant des contaminations comprises entre 0,42 et 250 MP/m?3 (cf. Chapitre |). Les résultats
sur les lacs du Bourget (0,3 MP/m? en moyenne) et d’Annecy (0,2 MP/m? en moyenne) sont de
I'ordre de ceux du lac Michigan (Lenaker et al., 2019) ou une concentration moyenne de 0,42
MP/m3 a été observée. En revanche, les sites du Bourget et d’Annecy montrent une
contamination plus faible que les lacs Tollense (Allemagne) (en associant fibres et fragments >
63 um : 31 a 71 MP/m?3) et Supérieur (Etats-Unis, Canada) (MP > 100 um, 250 MP/m?3) (Fox et
al., 2022; Tamminga, 2020).

Les similitudes et différences dans les concentrations en MP entre ces lacs pourraient étre liées
aux caractéristiques des lacs (volume, superficie du bassin versant et occupation des sols). Cela
pourrait étre aussi lié aux caractéristiques des MP présents. La forme des MP peut jouer un role
important dans la vitesse de décantation, qui est plus faible pour les fibres par rapport aux
fragments (Khatmullina and Isachenko, 2017b; Waldschlager and Schittrumpf, 2019). Les lacs
Tollense et Supérieur ont montré que les fibres étaient la forme prédominante de MP, ce qui
pourrait expliquer les concentrations plus élevées observées dans ces lacs par rapport aux lacs
du Bourget et d’Annecy, ou l'analyse ne permet pas de détecter de fagon robuste les MP de
type fibre. D’autres facteurs tels que les conditions météorologiques et I'état trophique du lac,
induisant la formation de biofilm (Miao et al., 2021), pourraient influencer la distribution des
MP. Plusieurs études ont souligné l'influence du vent sur le mélange vertical des plastiques

dans les océans (Kooi et al., 2016; Kukulka et al., 2012).

Saisonnalité de la contamination

L’hypotheése initiale était d’observer des concentrations en MP plus importantes en période de
brassage des eaux qu’en période de stratification thermique dans la colonne d’eau. En effet, le
brassage pourrait influencer la dynamique des MP présents dans les différentes strates
thermiques et remobiliser les particules de la matrice sédimentaire en les redistribuant et en

augmentant la concentration de MP dans la colonne.

Cependant, nos résultats (Figure 41) montrent que les contaminations de la colonne d’eau
durant les périodes de stratification thermique et brassage ne présentent pas de différences
significatives (Bourget nerassace = 4 NsTRATIFICATION = 3 ; ANNECY NerassaGE = 3 NSTRATIFICATION = 3 ; P-

value > 0,05), que ce soit en termes de nombre de particules ou de masse. Cela pourrait étre
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dd au faible nombre de mesures pour réaliser un test statistique robuste. Par ailleurs, cela
pourrait s’expliquer par le réchauffement des eaux profondes et les conditions
météorologiques particuliéres des années 2020 et 2021 qui ont entravé I'hnomogénéisation
totale de la colonne d’eau pour le lac du Bourget. En effet, le mois de mars 2021 a dévoilé que
le brassage du lac était incomplet, atteignant une profondeur de 120 métres. De méme pour
I"hiver 2020, les eaux du lac n’auraient pas réalisé un brassage complet et donc une
homogénéisation de la température (Jacquet et al., 2022, 2021). La dynamique de brassage
d’un lac (complet ou incomplet) pourrait influer sur la contamination aux MP dans la colonne
d’eau. Cela pourrait inhiber la remobilisation dans la colonne d’eau des MP présents dans les
sédiments lacustres. En revanche, le lac d’Annecy a quant a lui subi un brassage complet de la

colonne d’eau en 2020 et 2021 (Frossard et al., 2022, 2021).
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Figure 41 Représentation graphique des échantillons de la colonne d’eau des lacs subalpins en périodes de

brassage (n = 7) et de stratification thermique (n = 6). Gauche : concentration en nombre de MP/m?3. Droite :

concentration en ng de MP/m?3
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La concentration de MP dans la colonne d’eau semble plus faible que dans la couche de surface.
Plusieurs hypotheses peuvent étre envisagées pour expliquer ce phénomene. La colonne d’eau
montre des caractéristiques différentes de la couche de surface (Wuest and Lorke, 2003). En
effet, le métalimnion représente I'environnement idéal pour la formation d’ondes internes
(seiches) (Cuypers et al., 2011). La distribution spatiale et temporelle des MP pourrait étre
influencée par ces seiches internes. Par ailleurs, les MP pourraient plus ou moins décanter dans
la colonne d’eau selon leur morphologie. Une étude récente sur les fibres de PES a révélé que
la vitesse de sédimentation est comprise entre 0,1 et 0,55 mm/s (Nguyen et al., 2022). Selon
les auteurs, cette vitesse trés faible pourrait engendrer des phénomeénes de floculation
biologique, de développement de biofilm mais aussi de bioaccumulation au sein des
organismes aquatiques. Lorsque les MP sont colonisés, leur densité peut augmenter, ce qui
accélére leur vitesse de sédimentation. Des particules initialement flottantes peuvent ainsi se
mettre a couler en raison de la croissance du biofilm. Dans une étude ex-situ récréant
I'environnement des Grands Lacs canadiens, Semcesen and Wells, (2021) ont noté que les
petits MP (125 - 212 um), de type PP, coulent plus rapidement (18 jours) que les grands MP (1
000 - 2 000 pum, 50 jours). Cette observation pourrait s’expliquer par le fait le biofilm atteint
plus rapidement une masse capable de compenser la flottabilité des petits MP, qui ont un
volume moins important. Cette étude suggeére également qu’il existe un gradient
d’augmentation de la taille des MP en fonction de la distance par rapport a la source de MP. Ce

phénomene est illustré dans la Figure 42.
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Figure 42 Schéma des sources et pertes des microplastiques dans les lacs (Semcesen and Wells, 2021)
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La colonne d’eau ayant un volume plus important que la couche de surface pour les sites
étudiés, elle pourrait avoir un effet de dilution sur la concentration des MP. Enfin, une
accumulation de MP dans la couche de surface pourrait aussi étre causée par un flux de
décantation inférieur au flux entrant dans le lac. En comparant le nombre de MP présents dans
la totalité de la colonne d’eau a celui dans la totalité de la couche de surface, il est observé que
la contamination des MP n’est pas plus importante en surface que dans la colonne. Par
conséquent, cela pourrait suggérer que les MP décantent dans la colonne d’eau et qu’il n’y a
pas un effet d’accumulation dans la couche de surface (Figure 43). Toutefois, il serait intéressant

de mettre cette hypothese en relation avec la vitesse de sédimentation des MP.

Caractérisation des microplastiques

La distribution polymérique au sein de la colonne d’eau a été comparée entre les deux sites.
Comme pour la couche de surface, les polymeéres de type PE et PP sont majoritaires au sein des
échantillons. Des différences significatives sont notées entre les sites Bourget-Annecy (Bourget
n=11;Annecyn=8; p-value=0,04) pour le PE. En effet, 75 % des MP identifiés au lac d’Annecy
sont en PE contre 31 % au Bourget ou le polymeére le plus abondant est le PP (48 %) (Tableau 9).
Pourtant, cette différence n’est pas observée dans la couche de surface. Toutefois, il est
important de noter que ces différences se basent sur des échantillons avec un faible nombre

de particules détectées.

La distribution en taille (50 - 300 um, 300 - 1 000 um, 1 000 - 5 000 um) a également été
observée. Une différence significative est notée pour la proportion de MP de tailles comprises
entre 50 et 300 um (n = 29; p-value = 0,03). Cette différence pourrait étre liée a la
concentration plus importante en masse de MP au lac du Bourget (647 ng de MP/m?3) qu’au lac
d’Annecy (223 ng de MP/m?3). En effet, la colonne d’eau d’Annecy montre que 96 % des MP
sont entre 50 et 300 um avec 75 % étant du PE. Tandis qu’au lac du Bourget, 70 % des MP sont
entre 50 et 300 um mais seuls 31 % sont des PE. Par conséquent, il est possible que le lac du
Bourget contienne une masse de MP plus importante que le lac d’Annecy a cause de la
présence de MP de plus grandes dimensions et de densités plus élevées. Il convient cependant
de souligner une nouvelle fois que ces hypothéses et résultats reposent sur des échantillons

caractérisés par un faible nombre de particules détectées.
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Limites méthodologiques et hypotheses

Plusieurs hypotheses pourraient jouer sur la faible contamination de la colonne d’eau comme
les turbulences générées par les courants et vents en surface, influencant leur distribution dans
la colonne d’eau. Les zones d’un lac avec une faible turbulence de I'eau, telles que les baies
abritées ou les zones peu profondes, pourraient étre des endroits ou les MP se concentrent
dans les sédiments. La réduction de la turbulence dans ces zones pourrait favoriser la
sédimentation et I'accumulation de MP. Une hypothese supplémentaire pourrait étre liée a
I"utilisation de systemes de prélevement différents pour les échantillonnages de la surface et
de la colonne d’eau. Dans le cas de la colonne d’eau, il est difficile de déterminer avec précision
le volume filtré contrairement au systéme utilisé pour la couche de surface, a savoir le
Dronamaran (cf. Chapitre Il). Pour I’échantillonnage en surface, une surveillance visuelle est
possible, alors que pour la colonne d’eau, il est difficile de savoir si le filet suit une trajectoire
verticale ou diagonale en fonction des courants, ce qui peut affecter |'estimation du volume

filtré.

Estimations des stocks de microplastiques dans la matrice eau

Les estimations de stock de MP dans la matrice eau (colonne et surface) sont calculées a partir

des concentrations moyennes en MP/m? et en ng de MP/m?3 (Tableau 11).

Lacs Concentrations moyennes en Concentrations moyennes en ng de
MP/m?3 MP/m?3
Colonne Surface Colonne Surface
Bourget 0,3 27,4 650 42 000
Annecy 0,2 34,9 220 57 000
Merlet nd 10,7 nd 26 000

Tableau 11 Concentrations moyennes en nombre et en masse de MP selon la matrice et le site

Afin de calculer les stocks de MP dans la matrice eau, il convient d’estimer les volumes d’eau
de la colonne et de la surface du lac qui ont été échantillonnés de fagon distincte (Tableau 12).
Le volume de la surface de I'eau est calculé en multipliant la hauteur d’échantillonnage, soit 0,3
meétre, a la superficie du lac. Le volume de la couche de surface est ainsi estimé a 1,3 x 10’ m3
pour le Bourget et 8,3 x 10° m3 pour Annecy. Le lac Merlet supérieur n’a pas fait I'objet

d’échantillonnage sur la matrice colonne d’eau, seul le stock de MP en surface est estimé.
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Lacs Volumes (m3)
Colonne Eau de surface
Bourget 3,6 x 10° 1,3 x 10/
Annecy 1,0 x 10° 8,3 x 10°
Merlet nd 1,5 x 10*

Tableau 12 Volumes d’eau estimées de chaque matrice selon le site

Les estimations des stocks de MP dans les matrices surface de I'eau et colonne d’eau sont
répertoriés dans la Figure 43, qui sera la ligne directrice de ces travaux de thése complétée au

fur et a mesure de I'avancée du manuscrit.

Légende
LAC BOURGET m stock en surface

m stock dans la colonne

3,7x 108 mp
0,6 kg de MP
1,1x10° MP
~ 2kgde MP 2,9x 108 Mp
LAC ANNECY 0,5 kg de MP

2,2x108 mp
LAC MERLET SUPERIEUR 0,3 kg de MP

1,6 x 10° MP
4x10% kg

nd

Figure 43 Estimations des stocks de MP en nombre et en masse dans la matrice eau (surface et colonne) a

travers les sites étudiés
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Evaluation de la contamination aux microplastiques dans les
sédiments lacustres
Dans le but d’améliorer la compréhension de la dynamique des MP en suspension dans la

colonne d’eau, un suivi de la contamination des sédiments a été mis en place.

Quantification des microplastiques

Les résultats (Figure 44, gauche) montrent des concentrations en nombre de MP pour le lac du
Bourget comprises entre 1 200 et 4 300 MP/kg de sédiment (ps), entre 1 900 et 4 300 MP/kg
pour le lac d’Annecy et entre 950 et 4 000 MP/kg pour le lac Merlet supérieur. En termes de
masse (Figure 44, droite), le lac du Bourget présente des concentrations massiques variant de
5,0a 17,4 mg de MP/kg, le lac d’Annecy de 2,0 a 89,0 mg de MP/kg et le lac Merlet supérieur

de 0,3 a 12,3 mg de MP/kg. Les résultats sont répertoriés dans le Tableau 13.
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Figure 44 Représentation graphique des échantillons ponctuels de sédiments des lacs d’Annecy (n = 3), du
Bourget (n = 3) et du Merlet supérieur (n = 7). Gauche : nombre de MP/kg de sédiments (ps). Droite : mg de
MP/kg de sédiments (ps)
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Distribution Distribution de taille
Lac Concentration Incertitude Concentration Incertitude  polymérique moyenne moyenne (%)
moyenne médiane moyenne* moyenne médiane moyenne* (%)
en nb de MP/kg (%) en mg de MP/kg (%) 50um  300um 1mm-
PE PP PET PVC PS - -Imm  5mm
300um
Bourget 3200 4100 9 9,4 6,0 2 41 48 11 0 O 49 51 0
Annecy 3400 3800 19 30,7 1,7 10 38 27 23 6 6 67 22 11
Merlet 2400 2 300 18 3,5 0,8 14 48 39 11 1 1 89 11 0

Tableau 13 Récapitulatif des résultats sur la matrice sédiment (échantillons ponctuels)

* cette incertitude est liée a I'analyse spectrale voir Chapitre Il
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Variation spatiale de la contamination aux MP : comparaisons inter-

sites

Il est important d’établir un lien entre les résultats de la contamination aux MP des sédiments
et les taux de sédimentation propres a chaque site. Au sein d’un lac, la sédimentation peut étre
affectée par divers facteurs d’ordres biologique, comme |'état trophique du lac, et physique,

comme les caractéristiques du bassin versant (Trolle et al., 2008).

La connaissance des taux de sédimentation des lacs peut fournir des informations permettant
de mieux comprendre la contamination des sédiments par les MP. En effet, un taux de
sédimentation élevé pourrait entrainer une dilution des MP dans le sédiment, ce qui se
traduirait par des concentrations plus faibles en MP que dans un lac avec un taux de
sédimentation faible. Les carottages réalisés entre 2017 et 2019 ont montré que le lac du
Bourget a des taux de sédimentation allant de 0,16 cm/an a 0,36 cm/an (Rapuc, 2022). Au lac
d’Annecy une étude de Jean-Philippe Jenny a montré un taux de sédimentation de 0,183 cm/an
(1986-2009) (Frossard et al., 2013). En ce qui concerne le lac Merlet supérieur, il n’existe pas
de données sur le taux de sédimentation a notre connaissance. Toutefois, on peut se référer a
d’autres lacs d’altitude tels que le lac de la Muzelle, ou une étude a montré un taux de
sédimentation de 0,5 cm/an en 2012/2013 et de 0,8 cm/an en 2014/2015 (Fouinat et al., 2017),
ce qui est supérieur a celui du Bourget (5,3 g de sédiment/m?/jour selon nos estimations

Tableau 14).

Il a été montré que 'urbanisation et la population sont des facteurs associés a un fort niveau
de contamination en MP des sédiments lacustres (Sruthy and Ramasamy, 2017; Vaughan et al.,
2017). Les données présentées dans la Figure 45 indiquent que les sites étudiés ont des
concentrations en MP dans la matrice sédimentaire allant de 950 a 4 300 MP/kg de sédiments.
En termes de masse, ces concentrations varient de 310 a 89 000 pg de MP/kg de sédiments.
Aucune différence significative n’est observée entre les trois sites, que ce soit en nombre de
MP ou en masse (NgourceT = 3 ; NanNecy = 3 ; NmerteT = 7 5 p-value > 0,05). Toutefois, il est a noter
que les lacs du Bourget et d’Annecy présentent un pic de concentration en masse de MP au
niveau de leurs affluents (sites Embouchure Leysse et Doussard). En effet, le site Embouchure

Leysse a révélé une concentration de 17 000 pg de MP/kg de sédiment et le site Doussard une
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concentration de 89 000 pg de MP/kg de sédiment. Ces affluents pourraient étre une source

d’apport de MP de grandes tailles et, par conséquent, de masses plus importantes.
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Figure 45 Contamination aux MP des sédiments (échantillons ponctuels) des trois sites lacustres

En examinant de maniere approfondie, le site Doussard montre 33 % de MP entre 1 000 et
5 000 um tandis que les autres sites, Albigny et Puya, ne montrent aucun MP supérieurs a 1 000
ium. Cela pourrait confirmer notre hypothese. Cependant, le site Embouchure Leysse montre
62 % de MP entre 300 et 1 000 um et 38 % de MP entre 50 et 300 um. Cela est également noté
pour le site COte Sauvage avec 33 % de MP entre 50 et 300 um et 67 % entre 300 et 1 000 um.
En revanche, le site Lido montre une prédominance de petit MP, 75 % entre 50 et 300 um. Par
conséquent, il ne s’agit pas seulement d’une question de taille, mais aussi de polymeére. Le site
Doussard présente une concentration plus élevée de polymeéres de densités supérieures (type
PVC) par rapport aux autres sites. Ainsi, ces différences de concentration de MP en termes de
masse peuvent s’expliquer par une combinaison de deux facteurs : la taille des MP et le type

de polymeére. Des concentrations plus élevées de MP ont également été observées prés des
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affluents dans une étude menée sur le lac Tollense (Hengstmann et al., 2021). Ces résultats
pourraient suggérer que les sites géographiquement proches des embouchures des affluents
présentent une contamination en MP plus importante en termes de masse que les sites plus

isolés ou situés a proximité de zones urbaines.

La contamination des sédiments du site Cote Sauvage du lac du Bourget, situé dans une zone
géographique éloignée des sources potentielles de pollution urbaine, présente des niveaux
similaires a ceux observés sur le site Lido, plus proche des zones urbanisées (présence de
I'affluent Tillet, détourné au niveau de [I'hippodrome d’Aix-les-Bains, au sein de
I'agglomération). La proximité d’une zone urbaine ne peut donc pas étre considérée comme le
seul facteur influencant la contamination du sédiment par les MP. Selon les recherches
d’Egessa et al. (2020), la concentration en MP diminue en s’éloignant du rivage. A l'inverse,
dans le cas du lac Ontario, Corcoran et al. (2015) ont remarqué que I'abondance des MP dans
les sédiments augmente en s’éloignant du rivage, en raison de la diminution de I'énergie des
vagues et des turbulences causées par les affluents. Une autre étude récente a mis en évidence
une faible corrélation entre I'abondance des MP dans les sédiments et I'’économie locale ainsi
que la densité de population (Yang et al., 2022). Ces données contradictoires suggérent que
d’autres facteurs pourraient influencer la contamination en MP des sédiments. Cette

hypothese est renforcée par les résultats obtenus au lac Merlet supérieur.

En effet, le lac Merlet supérieur présente des concentrations en nombre aussi élevées que
celles des sites subalpins. Cependant, en termes de masse, les concentrations sont plus faibles,
a I'exception des sites Sud Exutoire et Est (2022). Les lacs subalpins montrent en moyenne des
concentrations en masse de MP/kg de sédiment supérieures a celles du lac Merlet supérieur.
Cette observation pourrait étre due aux différents vecteurs potentiels de MP aux lacs.
Rappelons que le lac Merlet supérieur, selon notre hypothése, ne serait affecté que par les
dépdbts atmosphériques, ce qui pourrait expliquer la concentration en masse de MP plus faible
par rapport aux lacs subalpins qui sont soumis a d’autres sources de pollution par les MP
(affluent, ruissellement, fragmentation de macroplastiques, etc.). Ces résultats sont étayés par
la distribution de tailles des MP qui montrent que 89 % des MP des sédiments du lac Merlet
sont de taille inférieure a 300 um. En revanche, les sites subalpins présentent entre 41 % et 51
% de MP supérieurs a 300 um. Par ailleurs, I'englacement du lac pourrait jouer un réle dans le

flux sédimentaire de MP. En effet, les MP pourraient étre piégés dans la glace du lac pendant
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I"hiver et étre libérés lors de la fonte des glaces a la fin du printemps. Des études ont montré
que la glace peut concentrer les MP dans sa structure pendant la congélation (Geilfus et al,,
2019; Peeken et al.,, 2018). Par ailleurs, un taux de sédimentation important au lac Merlet
supérieur pourrait avoir une action de dilution des MP. Cette hypothese ne peut étre vérifiée
en raison d’absence de données sur le taux de sédimentation sur ce site. Enfin, une hypothése
supplémentaire pourrait étre avancée pour expliquer le niveau similaire de contamination en
nombre de MP dans les sédiments du lac Merlet par rapport aux lacs subalpins. Cette
hypothese est liée au fait que le lac Merlet est recouvert de glace pendant environ 8 mois par
an et que son exutoire est en période d’étiage sévere pendant 2 mois, sans débit significatif.
Ainsi, sur une année complete, les MP ne pourraient s’écouler par I'exutoire que pendant 2
mois, ce qui pourrait expliquer I'accumulation importante de MP dans les sédiments du lac

Merlet.

Caractérisation des microplastiques

La distribution polymérique des échantillons de sédiment ne présente pas de différences
significatives entre les sites (Bourget n = 3 ; Annecy n = 3; Merlet n = 7 ; p-value > 0,05). Ce
sont les polymeéres de type PE, PP et PET qui sont prédominants. Le site Doussard au lac
d’Annecy montre une présence de 17 % de PS. Précédemment, la matrice eau de surface a
montré une différence significative pour ce polymere. Le PVC est également présent a hauteur
de 17 % sur ce site, tandis que les sites Puya et Albigny présentent entre 20 % et 50 % de PET.
Sur le site Embouchure Leysse, les MP sont uniquement constitués de PP (100 %). Le Lido
présente une majorité de PE (88 %), tandis que COte Sauvage montre une composition plus
variée avec des proportions égales de PE, PP et PET. En ce qui concerne le lac Merlet supérieur,

les MP sont principalement constitués de PE, PP et PET.

La distribution en taille (50 - 300 um, 300 - 1 000 um, 1 000 - 5 000 um) a également été
observée. Au lac Merlet supérieur, 89 % des MP mesurent entre 50 et 300 um et 11 % entre
300 et 1 000 pum, sans présence au-dela de ces gammes de taille. Au lac du Bourget, 49% de
MP ont une taille comprise entre 50 et 300 um, tandis que 51 % sont compris entre 300 et
1 000 pum. Au lac d’Annecy, on retrouve 11 % de MP entre 1 000 et 5 000 um (provenant du
site Doussard), 22 % entre 300 et 1 000 um, et 67 % entre 50 et 300 um. Ces variations dans
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les gammes de tailles sont cohérentes avec I’éloignement des sources potentielles qui pourrait

induire une fragmentation supérieure ou favoriser des particules initialement plus petites.

Accumulation des MP dans les sédiments lacustres

'étude du taux d’accumulation des MP dans les environnements lacustres revét une
importance cruciale pour comprendre |’évolution des concentrations en MP dans le temps.
Jusqu’a présent, peu d’études ont été menées sur ce type de mesure (Ballent et al., 2016;
Kallenbach et al., 2022; V. Liu et al., 2022; Saarni et al., 2021). La dispersion et le dépot des MP
dans les milieux lacustres constituent un domaine de recherche récent. Effectivement, les
dépbts sédimentaires des lacs constituent des réservoirs de particules de sol issues de I’érosion
des bassins versants, déclenchée par les activités anthropiques ou les phénomeénes
météorologiques. Les activités agricoles intensives, la suppression de la végétation et
Iirrigation sont des facteurs qui peuvent entrainer |'érosion des sols, tandis que les
précipitations abondantes, les tempétes de vent et les inondations peuvent accroitre la
sédimentation dans les lacs. En outre, la biomasse lacustre, comprenant les organismes
planctoniques, algues et plantes aquatiques, ainsi que la précipitation de la calcite, peuvent

également contribuer a I'augmentation de la sédimentation.

L'observation a long terme des flux de MP pourrait aider a comprendre les facteurs qui
influencent la dynamique de sédimentation des particules de plastique. Ces informations
seraient utiles pour modéliser I'accumulation future de MP, aider a déterminer les sources et
vecteurs majeurs de MP, évaluer les risques et estimer I'impact ainsi que l'efficacité des

méthodes de « dépollution » mises en place (Saarni et al., 2021).

Quantification de I'accumulation de microplastiques

Cas du Lac du Bourget

Les échantillons de la trappe a sédiment du lac du Bourget couvrent trois périodes : du
25/01/2021 au 08/03/2021 (hiver 2021), du 22/03/2021 au 12/07/2021 (printemps/été 2021)
et du 06/12/2021 au 31/01/2022 (hiver 2022). Les flux de MP sont compris entre 0,5 et 60,0
MP/m?/jour avec une moyenne de 28,9 MP/m?/jour (Figure 46) et une médiane de 30,5
MP/m?/jour. En termes de masses, les flux sont compris entre 240 et 90 000 ng de MP/m?/jour
avec une moyenne de 15 000 ng de MP/m?/jour et une médiane de 3 400 ng de MP/m?/jour.

La distribution polymérique moyenne est constituée de 42 % de PE, 43 % de PP, 8 % de PET, 5
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% de PS et 2 % de PVC. Concernant les gammes de taille de particules, 75 % sont situées entre
50 et 300 um, 23 % entre 300 et 1 mm et 2 % entre 1 et 5 mm (taille moyenne 240 um). Aucune
différence significative n’a été remarquée en ce qui concerne la distribution polymérique et la

distribution de taille (n =12 ; p-value > 0,05).

Les moyennes des flux de MP en période hivernale (2021 et 2022) et en période printemps/été
(2021) sont de 33,8 et 42,5 MP/m?/jour, respectivement avec des moyennes de taux de
sédimentation de 9,9 et 5,2 g/m?/jour, respectivement. Aucune différence significative (p-value
>0,05) n’est observée en termes de flux de MP/m?/jour entre les trois périodes considérées, a

savoir I’hiver 2021 (n = 3), le printemps-été 2021 (n = 6) et I’hiver 2022 (n = 3).

Il est tout de méme observé que des épisodes de forts dépbts peuvent survenir par
intermittence, alors que d’autres périodes montrent des flux faibles. Une étude menée sur le
lac Haukivesi (Finlande) a analysé les variations temporelles de la sédimentation des MP (Saarni
et al., 2021). Les chercheurs ont constaté que le taux de sédimentation le plus important a été
enregistré pendant la saison hivernale, atteignant une valeur de 14,5 g de sédiments/m?/jour.
Ce résultat rejoint les observations de notre étude qui a également relevé un taux de
sédimentation maximal au cours de la période 03/01/2022 - 17/01/2022, avec une valeur de

23,9 g/m?/jour.

Par ailleurs, les chercheurs ont observé, tout comme nos résultats, que le flux de MP le plus
élevé se produit au printemps. Toutefois, notre étude met également en évidence des flux de
MP importants en hiver mais il est important de souligner que ces deux lacs ne sont pas dans

les mémes climats.

Le flux annuel moyen de MP pour le lac du Bourget est estimé a 14 000 MP/m?/an, inférieur a
celui mesuré pour le lac Haukivesi (32 400 MP/m?/an) (Saarni et al., 2021) mais supérieur a
celui calculé a partir de carottes sédimentaires du Hampstead No. 1 Pond (Londres), qui est de
983 MP/m?/an (Turner et al., 2019). Cependant, les méthodes employées sont différentes et
leur pertinence peut étre discutée. En effet, la trappe piege les sédiments et permet une
mesure précise du flux « instantané », mais peut avoir tendance a surestimer I'accumulation a
long terme puisque la trappe empéche la remobilisation du sédiment déposé. Tandis que la

carotte sédimentaire est davantage utilisée pour estimer la sédimentation nette sur le long
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terme. Ces affirmations sont vraies pour les sédiments et pourraient également s’appliquer aux

MP.

Flux de MP/m?¥jour

60,0 60.0

50,0

40,0

30,0 moyenne 29 MP/m?/jour

20,0

10,0

05 >

00 .= . wr ]
S & " Qv ARG
‘9\ MO ) (o\'\’ o A\ A\

Périodes d'échantillonnage (durée pour un barplot : 14 jours)

Figure 46 Représentation des flux de MP/m?/jour selon les périodes échantillonnées (trappe du Bourget)

Caractérisation des microplastiques

Les polymeéres de type PE et PP sont prédominants, représentant respectivement 42 % et 43 %
de la composition totale en MP. D’autres polymeéres ont également été identifiés, tels que le
PET (de 0 a 50 % selon les périodes), le PS (de 0 a 20 %) et le PVC (de 0 a 20 %). La présence de
ces polymeres, qui ont une densité inférieure a celle de I'eau, pourrait refléter une dynamique
de biofouling. En effet, le développement de biofilm a la surface des MP ou leur incorporation
a l'intérieur d’agrégats de matieres organiques peut augmenter leur densité et faciliter leur
sédimentation (Kaiser et al., 2017; Van Melkebeke et al., 2020). En ce qui concerne la taille, 75
% des MP identifiés sont compris entre 50 et 300 um, 23 % entre 300 et 1 000 um et 2 % entre
1000 et 5000 um. Cela démontre que tous les types de MP, qu’ils soient composés de

polymeres ou de tailles différentes, ont la capacité de se déposer au fond du lac.

Influence des conditions météorologiques sur I'accumulation des MP
Les résultats obtenus ont été comparés aux débits moyens et maximaux des trois principaux
affluents, aux cumuls mensuels de précipitations, aux vitesses moyennes et maximales de vent

ainsi qu’aux taux de sédimentation (Tableau 14). Aucune corrélation significative n’a été
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constatée entre le flux de MP (en nombre et en masse) et les variables étudiées (n =12 ; p-
value > 0,05). L'étude de Saarni et al. (2021) a suggéré que le flux de MP serait contrdlé par les
conditions saisonnieres plutot que par le flux sédimentaire. Cependant, une autre étude menée
sur la mer Baltique a démontré que le flux de MP augmente avec le taux de sédimentation
(Enders et al., 2019). D’autre part, une étude récente menée sur le lac Ulansuhai (Chine) a
révélé que le flux de MP est lié a la vitesse du vent. En effet, plus la vitesse du vent est élevée,
plus I'abondance de MP a linterface sédiments-eau est élevée, ce qui entraine une
intensification du mélange vertical des MP et donc une augmentation de leur flux (Y. Liu et al.,
2022). Toutefois, nos résultats ne montrent pas de corrélation significative avec cette variable,

ce qui pourrait étre liée a un nombre limité d’échantillons.

Influence de la composition des sédiments : analyses complémentaires

Cette partie vise a examiner la possible corrélation entre le flux de MP, le taux de
sédimentation, le taux de matiere organique, les apports terrigenes et la précipitation de la
calcite. Par conséquent des mesures spécifiques ont été réalisées, notamment une analyse de

perte au feu (PAF) suivie d’une spectrométrie par fluorescence des rayons X (XRF).

Lien entre matiére organique et microplastiques

Les résultats obtenus a 'aide de |la PAF (Tableau 14) ont permis de mesurer des taux de matiéres
organiques allant de 6 % et 18 %, avec une moyenne de 8 %. Aucune corrélation n’a été révélé
(p-value > 0,05) entre le taux de matiere organique (n = 9) et le flux de MP (n = 9), ce qui réfute
I"hypothése initiale selon laquelle I'intensité du flux de MP serait corrélée a I’'abondance de la
matiére organique. Les résultats montrent que les moyennes des taux de matiere organique en
période hivernale (2021 et 2022) et en période printemps/été (2021) sont de 9,3 % et 7,0 %,

respectivement.
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Période Taux de matiere Taux de Flux de
organique (%) sédimentation MP/m?/jour
(8/m?/j)
Hiver 2021 25/01/21 - 08/02/21 6,34 9,7 10,1
08/02/21-22/02/21 8,35 2,4 40,8
Printemps/été  17/05/21 -31/05/21 8,57 3,4 46,0
2021 31/05/21 - 14/06/21 7,17 6,6 60,0
14/06/21 - 28/06/21 6,20 6,0 56,9
28/06/21-12/07/21 6,05 4,6 7,2
Hiver 2022 06/12/21 - 20/12/21 17,67 8,1 56,5
03/01/22 -17/01/22 7,50 23,9 41,5
17/01/22 - 31/01/22 6,40 5,6 20,1

Tableau 14 Résultats de la méthode PAF : taux de matiére organique en fonction de la période échantillonnée

et du flux de MP/m?/jour.

Lien entre composition chimique et microplastiques

Les résultats de I'analyse XRF ont mis en évidence des taux d’oxyde d’aluminium (Al,O3) compris
entre 4,42 % et 11,18 %, de dioxyde de silicium (SiO2) entre 27,06 % et 44,05 % et d’oxyde de
calcium (CaO) entre 29,80 % et 56,45 % (Tableau 15). Aucune corrélation n’a été observée entre
les composés quantifiés et la masse de sédiments, le flux de MP ou encore le taux de matiere

organique (n =9 ; p-value > 0,05).

Les débits des affluents (maximaux et moyens) ainsi que les cumuls mensuels des hauteurs de
précipitations ont été corrélés avec les taux des composés quantifiés. Seules les variables débit
moyen du Tillet et taux d’Al,O3 ont révélé une tendance vers une corrélation positive (n =9 ; p-
value = 0,08 ; rho = 0,63). Par ailleurs, une corrélation significative positive a été notée entre
les composés Al,Os et SiO; (n = 9; p-value = 0,01; rho = 0,82) indiquant une variation
simultanée dans le méme sens. Des corrélations significatives négatives sont observées entre
SiOz et CaO (n =9 ; p-value = 0,00005 ; rho = - 0,98), Al,03 et CaO (n =9 ; p-value = 0,003 ; rho

=-0,88) indiquant une variation simultanée en sens inverse.

Période Taux de Tauxde  Taux de CaO Flux de
AlL,O3 (%) SiO, (%) (%) MP/m?/jour
Hiver 2021 25/01/21 - 08/02/21 10,55 39,04 34,07 10,1
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08/02/21 - 22/02/21 11,18 43,49 29,80 40,8

Printemps/été  17/05/21 -31/05/21 9,22 44,05 32,38 46,0
2021 31/05/21 - 14/06/21 7,58 37,35 42,25 60,0
14/06/21 - 28/06/21 5,49 31,06 51,36 56,9

28/06/21 - 12/07/21 4,42 27,06 56,45 7,2

Hiver 2022 06/12/21 - 20/12/21 5,50 28,33 53,54 56,5
03/01/21-17/01/22 10,45 38,02 35,67 41,5

17/01/22 - 31/01/22 10,10 37,40 37,14 20,1

Tableau 15 Résultats de la méthode XRF : taux de Al>Os, SiO2 et CaO en fonction de la période échantillonnée et

du flux de MP/m?/jour

Estimations des stocks et flux de microplastiques

En supposant que les sédiments sont répartis de maniere égale sur toute la surface du lac et
que la superficie du fond du lac correspond a la superficie du lac, les estimations de stock de
MP dans la matrice sédimentaire sont calculées (Figure 47). La profondeur d’échantillonnage
concerne les 10 premiers centimetres de sédiments. En considérant une porosité du sédiment
proche de 80 %, la masse seche de sédiment est d’environ 52 kg par m? Pour ces
concentrations moyennes de 3 368 MP/kg et 9 500 pg de MP/kg de sédiment du lac du Bourget,
3 368 MP/kg et 31 000 ug de MP/kg de sédiment du lac d’Annecy, on obtient 1,7 x 10> MP/m?
et 0,5 g de MP/m? dans les sédiments du lac du Bourget, et 1,8 x 10°MP/m? et 1,6 g de MP/m?

dans les sédiments du lac d’Annecy.

Le stock dans les sédiments du lac du Bourget, atteint 7,6 x 101> MP et 22 tonnes de MP contre
5,0 x 103 MP et 44 tonnes de MP pour le lac d’Annecy. Ces stocks, correspondant a une
épaisseur de sédiment de 10 cm, équivalent a 40 ans de dépot en admettant une accumulation
moyenne de 0,26 cm/an (Rapuc, 2022). Le lac Merlet montre un stock de 6,2 x 10° MP et 5 kg
de MP. Le temps d’accumulation de stock, d’une épaisseur similaire aux lacs subalpins, ne peut
pas étre estimé avec certitude du aux problemes techniques rencontrés avec la trappe a
sédiments du Merlet (cf. Chapitre Il). En se basant sur le taux de sédimentation moyen de 0,7
cm/an (a partir des données mesurées au lac de la Muzelle, lac d’altitude des Ecrins par Fouinat
et al. (2017) en 2012/2013 (0,5 cm/an) et 2014/205 (0,8 cm/an), on peut estimer un temps

équivalent a 15 ans.
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Le stock généré annuellement dans le lac du Bourget égale 1,9 x 10'* MP et 550 kg de MP
contre 1,3 x 10 MP et 1 100 kg de MP dans le lac d’Annecy. Ces données sont cohérentes avec
le flux sédimentaire de MP mesuré égal a 5,5 x 101! MP/an et 240 kg de MP/an a 'aide de la

trappe a sédiments implantée en rive est du lac du Bourget.

Légende

stock en surface

LAC BOURGET

5,5 x 1011 MP/an stock dans la colonne

240 kg de MP/an
® stock dans les sédiments

flux sédimentaire

7,6 x1012 mp LAC ANNECY

22 000 kg de MP nd

LAC MERLET SUPERIEUR

nd 5,0x 1013 mp
44.000 kg de MP,

6,2 x 10° MP
5 kg de MP

Figure 47 Estimations des stocks de MP en nombre et en masse dans la matrice sédiment sur les dix premiers

centimétres et estimation du flux sédimentaire a travers les sites étudiés

Conclusion du chapitre

Nos résultats mettent en évidence la présence généralisée de MP dans tous les sites étudiés et
matrices environnementales. Cette observation suggére que les écosystemes lacustres jouent

un role clé dans le cycle de la pollution plastique.

Le lien supposé direct entre quantité de MP dans un environnement lacustre, |'urbanisation
des rivages, et la pression démographique n’est pas confirmé par les données recueillies, qui
indiguent une contamination similaire entre les sites d’étude, qu’ils soient situés en zones

alpines ou subalpines et proches ou éloignés des zones anthropisées. Ces résultats sont aussi
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Chapitre Ill — Evaluation de la contamination aux microplastiques des milieux lacustres

constatés par Beteler et al. (2021) : les lacs dont les rivages sont urbanisés ou non montrent

des contaminations en MP similaires.

Les sédiments lacustres sont plus contaminés que I’'eau de surface, comme relevé par Yang et
al. (2022). La faible concentration de MP en surface et dans la colonne d’eau suggére une
sédimentation rapide des MP dans la colonne d’eau et que les MP flottants sortent rapidement
du lac par I'exutoire sans pénétrer dans la colonne d’eau. Cette hypothese est examinée dans

le prochain chapitre.

Aucune corrélation significative n’a pu étre établie entre la variation spatio-temporelle des
concentrations dans I'eau et les parametres météorologiques (brassage, stratification, débit
des affluents, pluie, vent, etc.). De méme, les flux de sédimentation des MP sont indépendants
des conditions météorologiques ou de la composition des matiéres en décantation (taux de

matiére organique, concentration en minéraux).

Bien que la densité des polymeres et la forme des particules soient parfois considérées
déterminants pour la sédimentation des MP dans les milieux lacustres (Kowalski et al., 2016),
les polymeres identifiés dans cette étude ne sont pas significativement différents dans I’'eau de
surface, dans la colonne d’eau ou dans le sédiment. Les facteurs hydrodynamiques, la
formation de biofilms ou le piégeage de MP dans les matiéres en suspension pourraient

contribuer a ’homogénéité des polymeéres identifiés.

| Contamination aux microplastiques des environnements lacustres francais, en étages alpin et subalpin |

145



| Chapitre IV |

Sources et vecteurs de la pollution aux microplastiques

dans les milieux lacustres
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Chapitre IV —Sources et vecteurs de la pollution aux microplastiques dans les milieux lacustres

Dans ce quatrieme chapitre, sont examinées et quantifiées les sources d’émission de
MP dans I'environnement lacustre : les dépots atmosphériques, les différents affluents des lacs
subalpins (Bourget et Annecy) en tant que potentiels vecteurs des sources urbaines,
domestiques et agricoles de MP. Afin d’affiner les contributions de ces dernieres sources, des
ERU épurées, des eaux pluviales de ruissellement en zone urbaine ont été prélevées et
analysées sur différents sites dans les bassins versants des lacs d’Annecy et du Bourget.
L’objectif de ce chapitre est de déterminer la(les) source(s) et le(s) vecteur(s) majeure(s) de MP
aux milieux lacustres. Enfin, pour compléter les bilans de masse, les concentrations et flux aux

exutoires des lacs du Bourget, d’Annecy et du Merlet seront déterminés.
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Retombées atmosphériques

La méthodologie de quantification des flux de MP déposés depuis I'atmosphere est détaillée
avec une comparaison intra-site (Bourget), permettant d’évaluer 'incidence de la fréquence
d’échantillonnage, de la pluviométrie et de la géographie locale. Ensuite, une comparaison
inter-sites (lacs du Bourget, d’Annecy et du Merlet) permet d’évaluer les fluctuations des flux

en fonction de la géographie régionale et des conditions météorologiques.

Importance du choix du site et de la méthode de prélévement

Les caractéristiques locales (topographie, végétation, etc.) d’un site pourrait avoir un impact
sur la collecte des MP présents dans les retombées atmosphériques. Les retombées dans le
bassin versant du lac du Bourget (BO) ont fait I'objet d’études sur deux zones distinctes. La
Figure 48 met en évidence les disparités relatives a I'occupation des sols entre le site CEN, situé
dans un espace naturel protégé au sud du lac du Bourget, et le site BU, situé dans la zone

urbanisée de Savoie Technolac.

Q SITE CEN

Figure 48 Photographie aérienne des deux zones de collecte des retombées atmosphériques sur le site du lac

du Bourget (Google Earth)

Une premiere campagne de mesures a été réalisée sur le site BU (n = 10, entre novembre 2020
et mai 2022) avec une unique jauge Owen, puis, sur le site CEN (n = 16, entre juin 2022 et
novembre 2022). Les flux sont compris entre 2,5 et 22,1 MP/m?/jour (640 et 160 000 ng de
MP/m?/jour) sur BU, entre 0,5 et 33,1 MP/m?/jour (140 et 8 100 ng de MP/m?/jour) sur CEN.
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Les deux sites présentent des flux similaires en nombre et type de polymeres (Tableau 16).
Cependant, une abondance supérieure de MP de taille importante (6% de MP entre 1 et 5 mm)
est observée sur BU, donnant un flux moyen en masse supérieur, mais avec un impact limité
sur le flux médian. Deux échantillons sur dix réveélent une présence de particules de grande
taille (4 999 um* et 3 301 um**), entrainant une augmentation significative du flux moyen en

masse de MP (700 000 ng de MP/m?/jour* et 320 000 ng de MP/m?/jour**).

Ces deux échantillons ont été collectés sur les périodes du 11/12/2020 au 08/01/2021* et, du
20/06/2021 au 20/07/2021**. Pendant la premiére période*, les précipitations totales ont été
de 102,5 mm (Météo France), tandis que la seconde période** a enregistré 210,0 mm de
précipitations (Météo France). Les autres périodes sont caractérisées par des hauteurs de
précipitations comprises entre 5,6 et 98,5 mm. Au vu de ces résultats, il nous a paru nécessaire
d’étudier quels facteurs, en plus des précipitations, peuvent influencer le dép6ét de MP

(exemples : direction et vitesse du vent).
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Distribution Distribution de taille
Lac Flux Incertitude Flux Incertitude  polymérique moyenne moyenne (%)
moyen médian  moyenne* moyen médian moyenne* (%)
nb de MP/m?/jour (%) ng de MP/m?/jour (%) 50um  300um 1mm-
PE PP PET PVC PS - -Imm  5mm
300um
Bourget 6,6 3,6 19 13 000 9 800 13 37 21 29 13 O 68 30 2
CEN
Bourget 7,4 5,7 23 110000 12 000 14 30 27 21 16 6 70 24 6
BU

Tableau 16 Récapitulatif des résultats sur les dép6ts atmosphériques sur les deux sites du lac du Bourget

* I'incertitude est liée a I’analyse spectrale voir Chapitre Il
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Quatre jauges Owen ont été implantées sur CEN pour évaluer d’une part l'influence de la
périodicité de collecte des échantillons et pour distinguer d’autre part les flux déposés par
temps sec et par temps de pluie. Une jauge est relevée toutes les deux semaines (sur une
période de deux mois) alors qu’une seconde jauge n’est relevée qu’au bout de deux mois. Deux

autres jauges sont équipées d’un volet obturateur et de capteurs de pluie (cf. Chapitre Il).

Pendant la premiere période d’échantillonnage (Figure 49, haut), du 27/07/2022 au
23/09/2022, le flux moyen calculé a partir des quatre échantillons prélevés toutes les deux
semaines est de 10,7 MP/jour/m?, soit 2 fois supérieur a celui calculé a I'aide de I’échantillon
prélevé au bout des deux mois. Par ailleurs, le flux calculé par la somme des flux mesurés en
temps sec et en temps de pluie est de 7,1 MP/jour/m?, soit non significativement différent du
flux mesuré sur deux mois avec la jauge récoltant indifféremment dépdts secs et dépdts

humides.

Pendant la seconde période d’échantillonnage (Figure 49, bas), du 23/09/2022 au 30/11/2022,
le flux moyen calculé a partir des quatre échantillons prélevés toutes les deux semaines est de
7,9 MP/jour/m?, soit 3 fois supérieur a celui calculé a I'aide de I'échantillon prélevé au bout des
deux mois. Par ailleurs, le flux calculé par la somme des flux mesurés en temps sec et en temps
de pluie est de 2,9 MP/jour/m?, soit non significativement différent du flux mesuré sur deux

mois avec la jauge récoltant indifféremment dépbts secs et dépbts humides.

Une fréquence d’échantillonnage élevée (toutes les deux semaines) permet une collecte plus
efficace des MP, évitant la remobilisation des particules déposées en temps sec sur les parois
de la jauge a la faveur d’un coup de vent. En augmentant la fréquence d’échantillonnage (les
parois de la jauge sont rincées a I'eau ultrapure a chaque récupération), le piégeage des
particules est optimisé. Toutefois, 'absence de différence entre les dépots totaux (réalisés avec
une jauge unique) et la somme « dépots secs + dépdts humides » (réalisés avec les jauges
occultantes) contredisent ces résultats. Les flux de dépdt sec sont toutefois trés inférieurs au
flux de dépdt humide, suggérant une influence des précipitations sur le dép6t des MP sur les

surfaces continentales.
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Figure 49 Représentation graphique des deux périodes d’échantillonnages sur le site CEN au Bourget-du-Lac.
Les hauteurs de précipitations sont déterminées a partir du pluviomeétre a auget basculant installé sur le site,

nd correspond a un manque donnée par soucis technique (saturation de la mémoire)

La collecte des échantillons sur le site CEN (en période automnale) a pu étre perturbée par la

présence de nombreuses feuilles dans les échantillons. Malgré le ringage minutieux de chaque
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feuille, des MP ont pu rester piégés a leur surface, diminuant ainsi les valeurs de flux en

proportion du nombre de feuilles (plus nombreuses aprés deux mois qu’apres deux semaines).

Quantification des microplastiques

Tous les échantillons collectés sur les différents sites ont montré la présence significative de
MP (Tableau 17). Les flux (Figure 50, gauche) varient entre 0,5 et 33,1 MP/m?/jour sur les sites
du Bourget-du-Lac (BO) au sud du lac du Bourget, entre 1,4 et 15,6 MP/m?/jour sur le site du
Veyrier-du-Lac (VE) a I'est du lac d’Annecy, entre 7,9 et 18,8 MP/m?/jour sur les sites du Merlet
supérieur (ME). Les flux massiques (Figure 50, droite) varient de 140 a 160 000 ng de
MP/m?/jour pour BO, de 250 a 29 000 ng de MP/m?/jour pour VE et de 1 500 a 300 000 ng de
MP/m?/jour pour ME.

» 3x10°

30

1 2x10°

[
[=)

Elux en nombre de MP/m%jour
Flux en ng de MP/m¥jour
.

10°

10

[P =22 F1 ] b 2 B B
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ANNECY BOURGET MERLET ANNECY BOURGET MERLET

Figure 50 Représentation graphique des flux de MP au sein des retombées atmosphériques sur les sites du lac
du Bourget (n = 24, zones CEN+BU), d’Annecy (n = 6) et du Merlet supérieur (n = 4) (nombre MP/m?/jour).

Gauche : flux en nombre de MP/m?/jour. Droite : flux en ng de MP/m?/jour
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Aucune différence significative (test de Wilcoxon) n’est observée entre les sites BO-VE, VE-ME
et les zones BU-CEN, que ce soit en nombre de MP ou en masse (nso = 24 ; ncen = 14 ; ngu =10
nve = 6 ; nme = 4 ; p-value > 0,05). En revanche, on note une différence significative en nombre
de MP (p-value = 0,03) et en masse (p-value = 0,03) pour les sites BO-ME ainsi qu’entre la zone

CEN et le site ME, en nombre de MP (p-value = 0,03) et en masse (p-value = 0,04).

Les dépbts importants de MP sur le site du Merlet pourraient étre dus au transport

atmosphérique depuis des sources urbaines et a la fréquentation touristique.

Caractérisation des microplastiques

La distribution en taille des MP est identique pour les trois lacs : 68 % a 76 % des MP ont une
taille comprise entre 50 et 300 um, 20 % a 28 % ont une taille entre 300 et 1 000 um, et enfin,
entre 3 % et 4 % sont de taille comprise entre 1 000 a 5 000 um. Les dépots atmosphériques
observés sur les trois lacs sont principalement composés de PE (de 14 % a 31 %), de PP (de 26
% a 31 %) et de PET (de 27 % a 49 %), mais contiennent également du PS et du PVC. Au lac
Merlet supérieur, la présence de PET est particulierement élevée (49 % en moyenne). La
prédominance de PET pourrait étre liée a la pratique d’activités de plein air a proximité du site
(randonnée), et I'utilisation de textiles synthétiques. De plus, le site est localisé sous les vents
dominants provenant de la station de ski de Courchevel. Une potentielle contamination des
jauges collectrices ne peut étre exclue car elles étaient accessibles aux promeneurs ; ce qui
pourrait expliquer les valeurs élevées et la prédominance du PET, polymere entrant dans la

composition de nombreux textiles.

Les flux journaliers (®gepoes armosphériques) POUr chague site sont présentés dans le Tableau 17.

Les flux sont calculés selon :

Nombre ou Masse MP

(bdépéts atmosphériques = Durée P + 0,483

avec Nombre ou Masse MP : nombre ou masse totale de MP détectés sur la période
échantillonnée, Durée P : durée de la période (en jours) et 0,483 correspondant a la surface

de collecte (m?).
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Distribution Distribution taille
Lac Flux Incertitude Flux Incertitude  polymérique moyenne moyenne (%)
moyen médian moyenne* moyen médian moyenne* (%)
nb de (%) ng de MP/m?/jour (%) 50pm  300pum 1mm-
MP/m?/jour PE PP PET PVC PS - -Imm  5mm
300um
Bourget 6,7 4,8 21 12 000 2 300 14 31 26 27 13 3 68 28 4
(BU/CEN)
Annecy 7,2 6,4 17 12000 6500 10 17 26 31 11 15 76 20 4
(VE)
Merlet 12,9 12,4 16 150 160 000 5 14 31 49 4 2 71 26 3
(ME) 000

Tableau 17 Récapitulatif des résultats sur les dépots atmosphériques sur les trois sites du Bourget, d’Annecy et du Merlet

* I'incertitude est liée a I’analyse spectrale voir Chapitre Il
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Comparaison inter-sites

Le flux moyen de MP au Merlet est presque 2 fois plus important en nombre de particules que
les sites BO et VE. Le flux moyen massique est, de plus, prés de 13 fois supérieur aux sites BO
et VE. Ces résultats contredisent l'influence majeure des zones urbaines sur les flux de MP
atmosphériques. Cependant, la comparaison inter-sites est délicate étant donné que les
fréquences d’échantillonnages différent d’un site a 'autre (cf. section Importance du choix du

site et de la méthode prélévement).

Les flux massiques varient beaucoup au Merlet : deux échantillons correspondent a des flux
élevés (300 000 ng de MP/m?/jour), tandis que les deux autres échantillons correspondent a
des valeurs faibles (1 500 et 10 000 ng de MP/m?/jour). Ces variations sont liées a la taille des
MP puisque la nature des polymeres (donc leur densité) ne varie pas. Les tailles maximales
observées pour chaque échantillon sont respectivement de 4 999 um, 2 279 um, 183 um et
791 um. La présence de MP de grandes dimensions pourrait s’expliquer par une contamination

directe des jauges Owen par le passage de personnes a proximité directe.

Les flux de dépots atmosphériques de MP recensés dans la littérature varient entre 9 et 771
MP/m?/j (Figure 7), permettant d’estimer un flux moyen « mondial » de 209 particules/m?/j (cf.
Chapitre ). Les flux mesurés sur les trois lacs de cette étude sont dans la gamme basse de la
littérature avec des valeurs comprises entre 7 et 13 MP/m?/jour (Tableau 17). Bergmann et al.
(2019) a estimé le flux de MP déposés depuis I'atmosphére dans les Alpes suisses et bavaroises
compris de 66 + 60 (0 a 308) MP/m?/an. Dans ce flux, 80 % des MP ont des dimensions
inférieures a 25 um alors que les flux mesurés sur BO, VE ou ME quantifient uniquement les

MP d’une taille supérieure a 50 um.

Influence des conditions météorologiques

Les conditions météorologiques constituent des facteurs susceptibles d’influencer le transport
(vitesse du vent, courants atmosphériques d’altitude, etc.) et le dépdt des MP sur les surfaces
continentales (intensité des précipitations, forme des précipitations, etc.). Des corrélations
positives ont été établies entre le flux de dépot de MP et lintensité des précipitations
météoriques, ou la fréquence et l'intensité du vent dans les Pyrénées (Allen et al., 2019).
Toutefois, Bergmann et al. (2019) n’ont pas trouvé de corrélation entre vitesse du vent et flux

de MP dans les Alpes suisses et allemandes.
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Durant nos travaux, aucune corrélation significative n’a pu étre observée entre les cumuls de
précipitations, les vitesses moyenne et maximale de vent et le flux de MP (en nombre ou en
masse) pour les sites BO et VE (nso = 26 ; nve = 6 ; p-value > 0,05). Les flux déposés sont plus
élevés durant les périodes de précipitations, sans corrélation significative avec la lame d’eau
tombée. Il est en effet possible que le lessivage des MP de I'atmosphére soit tres efficace dés

le début de la pluie et donc, indépendant de la hauteur totale de précipitations.

Le dispositif de collecte sélectif (dépot sec versus dépdt humide) installé sur le site CEN n’a pas
mis en évidence de corrélation entre I'intensité des précipitations (ou la vitesse du vent) et les
flux déposés. De méme, la seconde période (du 23/09/2022 au 30/11/2022) caractérisée par
des précipitations plus fréquentes et plus abondantes que la premiére période (du 27/07/2022

au 23/09/2022), ne correspond pas a un flux déposé supérieur.

Les flux déposés depuis I'atmosphere peuvent varier en fonction de la distance aux sources de
MP dans I'air (Allen et al., 2019). Les différences de flux peuvent étre liées aux grands courants
atmosphérigues comme a la direction des vents dominants au sol. Les vents dominants sur les
trois sites BO, VE et ME proviennent principalement du nord, voire du nord-ouest pour les sites
du Bourget et d’Annecy. Le site VE présente un flux plus important de MP qui pourrait
s’expliquer par une localisation au sud-est de l'agglomération d’Annecy (la zone urbaine
impacterait le site). Le site BO est situé au sud du lac, dans un grand espace naturel pour le site
CEN. L’hypothese serait que cette zone naturelle est moins affectée par la contamination aux

MP gue les zones urbaines ou industrielles de Chambéry.

Les différences entre sites subalpins et alpins pourraient aussi étre liées aux précipitations
neigeuses. Les résultats du site ME ont montré des flux plus importants de MP au cours de la
période hiver-printemps avec 18,8 MP/jour/m? et 14,6 MP/jour/m? (12/10/21 - 23/06/22)
qu’au cours de la période été avec 10,1 MP/jour/m? (23/06/22 - 16/07/22) et automne avec
7,9 MP/jour/m? (22/09/21 - 12/10/21). Les précipitations sous forme de neige ont été
observées quasi exclusivement sur le site ME ou elles constituent I'essentielle des apports
hydrologiques or la présence de neige est a méme d’influencer la dynamique de dép6t des MP.
Ainsi, la neige capturerait une plus grande diversité de tailles et de formes de MP que les
précipitations de type pluie d a la taille plus importante des flocons de neige et a des vitesses

terminales plus faibles (Abbasi et al., 2022). Cependant, en termes de nombre de MP déposés,
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I"étude précédente a montré une similarité entre les précipitations sous forme de pluie et de
neige. Par ailleurs, il est possible qu’un dépdt sec soit plus facilement remobilisable qu’un dépot
humide en raison de la tendance du dépdt humide a ruisseler, immédiatement ou lors de la
fonte, et a étre piégé dans le filet collecteur. De plus, la fixation des MP sur une surface
rugueuse telle que la neige pourrait étre supérieure a celle sur une surface lisse (jauge)

conduisant a une meilleure efficacité de collecte en présence d’une couche de neige.

Estimation des dépdts atmosphériques de microplastiques sur les lacs
étudiés
Les flux moyens des dépdts atmosphériques (moyenne arithmétique) permettent d’estimer les

flux annuels déposés a I'échelle de chaque lac (Figure 51).
Les flux annuels @ ¢psts atmospheriques SONt calculés selon :
D yepots atmosphériques = Flux moyen de MP X Superficie du lac
avec Superficie du lac en m? et Flux moyen de MP en nombre ou masse de MP/m?/an.

Ces flux atmosphériques similaires pourraient expliquer les niveaux de contamination
comparables de I'eau de surface et du sédiment, si les flux des autres sources (apport des

affluents, apport des ERU, apport des eaux pluviales) sont tres inférieurs.
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Légende
LAC BOURGET stock en surface

11 m stock dans la colonne
1,1 x 10" MP/an

190 kg de MP/an

m stock dans les sédiments

m flux sédimentaire

< flux atmosphériques

7,3x 1010 MP/an
120 kg de MP/an

LAC ANNECY
LAC MERLET SUPERIEUR

2,3 x 108 MP/an
3 kg de MP/an

Figure 51 Estimations des dépots atmosphériques sur les trois lacs étudiés
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Apport des affluents

Quantification des microplastiques selon conditions hydrologiques

Tous les échantillons prélevés dans les six affluents ont révélé la présence significative de MP.
Les concentrations varient de 0,9 MP/m3a 92,1 MP/m?3, soit 3 x 107 g MP/m3a 103 g MP/m3(
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Figure 52). Un test de Wilcoxon apparié révele des différences significatives de concentrations
de MP a la fois en nombre (p-value = 0,03 ; V = 21) et en masse (p-value = 0,02 ; V = 34) en

période de hautes eaux et de basses eaux (n = 18 hautes eaux, n = 18 basses eaux).

En temps sec, la concentration moyenne est de 6,5 MP/m?3 (médiane : 5,1 MP/m?3), tandis qu’en
période pluvieuse, elle augmente a 29,3 MP/m? (médiane : 19,5 MP/m?3). L’augmentation varie
de 3,8 a 7,0 selon I'affluent, avec les plus fortes augmentations pour ceux du lac d’Annecy. La
concentration massique moyenne est égale a de 36 pg de MP/m? (médiane : 7 ug de MP/m?3) a

I'étiage contre 172 pg de MP/m?3(médiane : 52 ug de MP/m3) pendant les crues.
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Figure 52 Concentrations en nombre MP/m? (gauche) ; et en masse ng MP/m? (droite) en période de basse

eaux (n = 18) et de hautes eaux (n = 18) des affluents

Ces différences significatives peuvent s’expliquer par :

e la remobilisation par ruissellement sur les surfaces urbaine ou rurale, ayant
accumulées les MP déposées depuis le compartiment atmosphérique, issues de la
fragmentation des macrodéchets plastiques présents sur les sols, des matériaux
plastiques utilisés dans |'agriculture, le batiment, I'industrie, etc.

e |a remobilisation des plastiques piégés dans les sédiments ou les berges des
affluents sous forme de macrodéchets ou de MP (de nombreux macroplastiques
sont piégés par la ripisylve et soumis a la photo-fragmentation).

e dans le cas spécifique de la Leysse et du Sierroz, le rejet du volume d’eaux
résiduaires urbaines dépassant le volume des bassins de stockage restitution (BSR)
du réseau d’assainissement unitaire de Grand Chambéry et Grand Lac (cette

derniére hypothése sera discutée dans la section Eaux résiduaires urbaines).

Lorsque les affluents sont comparés deux a deux, aucune différence significative n’est observée

(p-value > 0,05) suggérant des contaminations similaires en zones urbaines et rurales.
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Toutefois, la Leysse, affluent dont le bassin versant est le plus urbanisé, présente la plus forte
contamination en nombre de MP pendant les périodes séches et humides (
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Figure 52). Il est probable que I'imperméabilisation importante des sols de son bassin versant
urbain facilite le transport de MP vers le cours d’eau lors des précipitations. De plus, la Leysse

est soumise aux rejets des d’ERU les plus importants (cf. Eaux résiduaires urbaines).

Des études ont montré que les concentrations en MP seraient corrélées a 'urbanisation et a la
densité de la population (Kataoka et al., 2019; Pol et al., 2023; Yonkos et al., 2014). Dans ce
travail, les affluents qui drainent les bassins versants a prédominance rurale ou agricole (Ire et
Eau Morte) présentent des concentrations relativement similaires a celles des affluents
drainant des bassins versants « semi-urbains » (Laudon, Sierroz, Tillet). Aucune corrélation
existe entre concentrations en MP des affluents et superficie du bassin versant ou densité de
population (NArFLUENT, CRUE = 6 ; NAFFLUENT, ETIAGE = 6 ; NSUPERFICIE, BASSINVERSANT = 6 ; NDENSITE, POPULATION =
6 ; p-value > 0,05). Une corrélation positive (rho = 0,82 ; p-value = 0,06) de la concentration en

nombre MP/m?3avec la superficie du bassin versant est toutefois perceptible par temps sec.
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Caractérisation des microplastiques

Les polymeéres PE (17 % en moyenne), PP (58 % en moyenne) et PET (17 % en moyenne) sont
les plus présents dans les affluents. Aucune différence significative (p-value > 0,05) n’est
observée entre les périodes de temps sec (n = 18) et de pluie (n = 18). Le PP représente 25 % a
82 % du total. En taille, 70 % des MP compris entre 50 um et 300 um, 24 % entre 300 um et
1 000 um et 6 % entre 1 000 um et 5 000 um. Aucune différence significative (p-value > 0,05)

n’est observée entre les périodes de temps sec (n = 18) et de pluie (n = 18).

Une prédominance de PP (entre 53 % et 64 %) est constatée dans la Leysse, qui explique la
présence de ce polymere dans les sédiments prélevés a son embouchure au lac du Bourget. De
méme, la présence de PVC (17 %) dans les sédiments lacustres du site Doussard du lac d’Annecy

sont a relier a la présence de PVC dans les affluents Eau Morte et Ire.
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Distribution polymérique Distribution de taille

Lac Concentration Incertitude  Concentration Incertitude moyenne (%) moyenne (%)
S :temps moyenne médiane  moyenne* moyenne médiane  moyenne*
sec nb de MP/m? (%) ng de MP/m? (%) 50pum - 300pum  1mm-
P temps PE PP PET PVC PS 300um -Imm  5mm
pluie
Eau Morte 4,3 4,3 10 17 000 5200 5 18 38 21 23 O 61 29 10
S
Eau Morte 30,2 31,0 14 210 000 48 000 10 29 48 17 6 0 71 26 3
P
Ire 2,8 3,4 19 37000 820 20 0 67 33 0 0 100 0 0
S
Ire 14,7 15,0 13 24000 14 000 3 7 75 2 16 0 76 24 0
P
Laudon 5,3 6,8 14 4900 4700 12 0 76 24 0 0 95 5 0
S
Laudon 28,6 18,1 11 150 000 56 000 1 16 82 1 0 1 59 33 8
P
Leysse 16,8 14,8 10 86 000 110 000 2 10 64 11 11 4 50 39 11
S
Leysse 63,1 54,7 17 210 000 150 000 3 21 53 12 13 1 63 24 13
P
Sierroz 7,0 7,5 13 68 000 45 000 11 28 49 4 15 4 53 40 7
S
Sierroz 26,5 18,5 12 40 000 23 000 5 20 56 14 5 5 72 25 3
P
Tillet 2,8 2,9 22 3100 3300 17 41 25 34 0 0 82 18 0
S
Tillet 12,8 10,4 7 400 000 57 000 1 11 64 25 0 0 59 24 17
P

Tableau 18 Récapitulatif des résultats sur les affluents

* I'incertitude est liée a I’analyse spectrale voir Chapitre I
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Estimations des flux de microplastiques via les affluents

En 2022, le volume total transité via les affluents du lac du Bourget est d’environ 196 millions
de m3 (142 millions de m3 pour la Leysse, 45 millions de m3 pour le Sierroz et 9 millions de m3
pour le Tillet) (CISALB). Pour le lac d’Annecy, le volume total transité estimé est de 98 millions
de m3 (60 millions de m? pour I'Eau Morte, 23 millions de m3 pour I'lre et 15 millions de m* pour

le Laudon) (débits moyens journaliers issus de Hydroportail).

Pour chaque affluent, aucune relation simple (type linéaire) entre les concentrations en MP et
les débits journaliers n’a pu étre établie. Le manque de débits intermédiaires a restreint
I'exploration de modeles alternatifs. Toutefois, des différences significatives de concentration
existent entre les conditions de temps sec et de pluie, pris en considération pour les estimations
de flux de MP (Tableau 19). Le seuil de crue est défini a 10 % du débit maximal annuel (données

issues de hydro eaufrance).
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Figure 53 Représentation graphique des débits journaliers sur I'année 2022 pour la Leysse

Les débits moyens journaliers (Q,45) de I'année 2022 ont été relevés pour chaque affluent. Si
le débit est supérieur au seuil de crue, le flux est calculé en prenant en compte la concentration
moyenne en MP de I'affluent en crue ([MP]gsf crue). Au contraire, si le débit est inférieur au
seuil de crue, le flux est calculé a partir de la concentration moyenne de MP en temps sec
( [MPlaffiempssec ). Les flux journaliers en MP apportés par les affluents

(Paff temps sec/crue) SONt alors calculés selon :

q)aff,temps sec/crue — Q24-h X [MP]aff,temps sec/crue x 86 400
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Flux en nombre de MP Flux en masse de MP

Affluent MP/jour MP/an g de MP/jour kg de MP/an
Leysse (B) 1,7 x 107 6,2 x 10° 61,9 23,0
Eau Morte (A) 2,3 x10° 8,4 x 108 14,8 5,4
Sierroz (B) 2,3 x 10° 8,2 x 108 6,3 2,3
Tillet (B) 1,6 x 10° 5,8 x 107 6,1 2,2
Laudon (A) 6,6 x 10° 2,4 x 108 3,0 1,1
Ire (A) 3,4 x 105 1,2 x 108 2,2 7,9

Tableau 19 Estimation des flux de MP apportés par les affluents des lacs du Bourget (B) et d’Annecy (A)

Les flux des affluents sont égaux a 6,3 x 10° MP/an (27,5 kg de MP/an) pour le lac du Bourget
et 1,2 x 10° MP/an (14,4 kg MP/an) pour le lac d’Annecy (Figure 54). Ces flux sont inférieurs d’un
ordre de grandeur en nombre (et presque autant en masse) aux dépdts de MP depuis
I"atmosphére (compris entre 7,3 x 101°MP/an (124 kg de MP/an) au lac d’Annecy et 1,1 x 10%*
MP/an (190 kg de MP/an) au lac du Bourget).

Légende
LAC BOURGET stock en surface o flux des affluents

6,3x 1l:)9 MP/an = stock dans la colonne

28 kg de MP/an
m stock dans les sédiments
m  flux sédimentaire
< flux atmosphériques
1,2 x 10° MP/an
14 kg de M%/

LAC MERLET SU PERIEL@ LAC ANNECY

Figure 54 Estimations des flux de MP par les affluents a travers les sites étudiés
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La comparaison des flux de chaque affluent a la superficie du bassin versant hydrographique

ne révele pas de corrélation (narrLuent = 6 ; NBASsINVERsANT = 6 ; p-value < 0,05).

La quantité annuelle de MP déposés depuis le compartiment atmosphérique sur chaque bassin
versant est estimée avec les flux de dépot des sites du Bourget (6,7 MP/m?/jour et 11 909 ng
de MP/m?/jour) et du Veyrier-du-Lac (7,2 MP/m?/jour et 12 292 ng de MP/m?/jour) (Tableau
20).

La comparaison des flux annuels de MP provenant des affluents et des retombées
atmosphériques révele que les flux en nombre de MP des affluents représentent entre 0,1 et
0,8 % des dépdts atmosphériques a I'échelle des bassins versant, et entre 0,8 et 6,6 % pour la
masse de MP. Cela signifie qu’une partie des MP déposés sur les sols y sont stockés et ne sont
pas transférés au lac. Ce phénomeéne pourrait s’expliquer par une faible capacité de
ruissellement des bassins versants vers les affluents. Une autre hypothése est que ces MP
seraient effectivement remobilisés a la faveur d’évenements pluvieux plus importants que nous

aurions manqué lors des échantillonnages des affluents (exemple : pics de crue).

Affluent Superficie bassin Flux atmosphérique
versant (BV) (km?) en nombre de en kg de MP/BV/an
MP/BV/an

Leysse (B) 306,0 7,7 x 101! 1300
Eau Morte (A) 92,5 2,4 x 101! 420
Sierroz (B) 157,0 4,0 x 101 680
Tillet (B) 49,5 1,2 x 101 220
Laudon (A) 29,2 7,7 x 1010 130
Ire (A) 27,5 7,3 x 1010 120

Tableau 20 Estimation des flux de MP déposés depuis I'atmosphére sur les bassins versants respectifs de

chaque affluent étudié pour les lacs du Bourget (B) et d’Annecy (A)

Une étude portant sur le flux de macrodéchets dans la Leysse entre mai et décembre 2019
(Gaillard et al., 2021; Gondouin, 2022) a montré que les polyméres les plus couramment
identifiés sont le PE (55 %) et le PP (24 %). D’autres polymeres tels que le PET, le PVC et le PS
ont également été identifiés. Plus de la moitié des macroplastiques récoltés mesurent entre

0,5 et 2,5 cm, qualifiés de mésoplastiques, tandis qu’un peu moins d’un tiers mesurent plus de
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2,5 cm et sont considérés comme des macroplastiques. Selon les résultats de ces études, entre
220 kg et 1,5 t de plastiques provenant du bassin versant de la Leysse seraient rejetés en
moyenne dans le lac du Bourget chaque année principalement suite a des épisodes de crues
(débit > 10 m3/s). Ce flux de macroplastiques est sous-estimé car seule la Leysse est considérée

dans I'étude et les apports directs au lac sont manquants.

Dans ces travaux de thése, un flux annuel de MP apportés par la Leysse a été estimé a 23 kg et
6,2 x 10° MP/an. Il serait intéressant de déterminer la part potentielle de la fragmentation des
macroplastiques dans le lac. En divisant le flux massique de MP par le flux en nombre de MP,
on estime qu’'un MP aurait une masse approximative de 3,7 ug. En supposant que ces
macroplastiques, arrivant par la Leysse restent dans le lac et se fragmentent en MP alors on
peut estimer la formation de MP par la fragmentation des macroplastiques comprise entre 5,9
x 1010 MP et 4,1 x 10** MP. Ce flux est du méme ordre de grandeur que I'apport de MP via les
retombées atmosphériques, qui a été estimé dans nos travaux a 1,1 x 10 MP/an pour le lac
du Bourget. Toutefois, si I'on considére les masses, le flux annuel de MP via les retombées
atmosphériques est estimé a 190 kg, soit du méme ordre de grandeur que le flux minimal de
macroplastiques mais 100 fois inférieur au flux maximal calculé par Gondouin (2022). Ainsi, en
considérant le processus de fragmentation des macroplastiques qui atteignent les lacs par les
affluents, il est possible que cette source potentielle soit plus importante que les retombées

atmosphériques.

Apport des eaux résiduaires urbaines épurées

Quantification des microplastiques

Des eaux usées traitées ont été échantillonnés dans le rejet au Rhone qui rassemble les
effluents des stations d’épuration de Grand Chambéry (220 000 EH), de Grand Lac (90 000 EH)
et du Bourget-du-Lac (10 000 EH). Les échantillons contiennent des fortes quantités de MP avec
des concentrations comprises entre 2 000 MP/m3et 59 000 MP/m3 (moyenne : 24 700 MP/m?3 ;
médiane : 13 000 MP/m?3) correspondant a des masses comprises entre 378 et 138 927 ug de
MP/m3 (moyenne : 52 437 pg de MP/m?3 ; médiane : 18 007 pg de MP/m?3) (Tableau 22).

Des prélevements ont également été effectués dans la Leysse pendant la période bisannuelle
de 9 jours de fermeture de I'ouvrage de rejet au Rhdne. Un volume total de 408 634 m3 d’eaux

usées épurées, provenant des communes d’Aix-les-Bains (101 786 m?3), Bourget-du-Lac (9 115
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m3) et Chambéry (297 733 m3), a ainsi rejoint le lac du Bourget aprés 1 km de transit via la
Leysse. Le débit moyen était de 0,5 m3/s pour un débit moyen de la Leysse de 4,35 m3/s soit un

facteur de dilution de 9,7.

Les concentrations dans la Leysse pendant cette période sont comprises entre 110,0 MP/m? et
410,0 MP/m? (moyenne : 255,0 MP/m? ; médiane : 245,0 MP/m?3) correspondant a des masses
comprises entre 69 pg de MP/m?3 et 723 pg de MP/m?3 (moyenne : 318 pg de MP/m? ; médiane :
247 ug de MP/m?3). Elles sont nettement supérieures aux concentrations relevées dans la Leysse

en absence de ce rejet, qu’il s’agisse de périodes seches ou humides (Tableau 21).

En soustrayant la concentration en MP, pendant le rejet d’eaux usées, dans la Leysse (255,0
MP/m? et 318 pg de MP/m?3) a celle de la Leysse avant le rejet (en moyenne 78,8 MP/m?3 et 60
nug de MP/m3), on obtient une concentration de 176,2 MP/m3 et 260 pg de MP/m?3 soit
nettement supérieure a celle de Leysse avant le rejet. En multipliant par le facteur de dilution
(9,7), ces résultats permettent d’estimer les concentrations du rejet des ERU épurées a la
Leysse, pendant la période considérée, a 1 700 MP/m?3 et 2 500 pg de MP/m? ce qui correspond
a la gamme basse des concentrations mesurées directement dans les ERU épurées (2 000

MP/m3).

La différence de concentration moyenne dans les ERU épurées et dans la Leysse sous influence
de ce rejet excéde le facteur de dilution du rejet par le cours d’eau. La différence (2 500 MP/m?
si on considere une dilution de 1/10 contre 255 MP/m? en moyenne mesuré dans la Leysse)
peut s’expliquer par la variabilité temporelle importante de la concentration de MP dans un

effluent d’UDEP, non prise en compte par I’échantillonnage instantané effectué dans I'affluent.

Caractérisation des microplastiques

Les eaux de la Leysse sous influence du rejet d’ERU épurées contiennent des MP composés de
PE (42 %), PP (30 %), PET (12 %) ainsi que de PVC (16 %). Les eaux résiduaires urbaines épurées
contiennent des MP avec du PP (79 %), du PE (17 %) et du PET (4 %). Le PVC serait donc présent
dans la Leysse en raison d’une autre source d’émission. La Leysse a 'aval du rejet, comme les
effluents des UDEP, contiennent une majorité de MP de la gamme de taille 50 - 300 um,
représentant 75 % et 92 %, respectivement. Les MP de taille 300 - 1 000 um représentent 25

% du total dans la Leysse sous influence du rejet et 8 % du total dans les eaux usées épurées.
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Aucune particule de taille supérieure a 1 000 um n’a été observée, probablement en raison de

leur rétention efficace dans les UDEP.
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Distribution Distribution de taille
Lac Concentration Incertitude Concentration Incertitude  polymérique moyenne moyenne (%)
moyenne médiane moyenne* moyenne médiane moyenne* (%)
nb de MP/m3 (%) ug de MP/m?3 (%) 50pm  300um 1mm-
PE PP PET PVC PS - -Imm  5mm
300pm
Leysse 78,8 80,0 23 60 70 10 34 18 38 8 2 82 18 0
avant
rejet EU
Leysse 255,0 245,0 27 320 250 17 42 30 12 16 O 75 25 0
pendant
rejet EU
La 24700 13000 3 52 000 18 000 10 17 79 4 0O O 92 8 0
Balme
EU
Eaux 35,7 19,9 8 180 120 3 22 64 14 0 O 55 34 11
pluviales
Annecy

Tableau 21 Récapitulatif des résultats sur les ERU et eaux pluviales

* I'incertitude est liée a I’analyse spectrale voir Chapitre I
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Estimation des flux de microplastiques liés aux ERU

Pour estimer le flux annuel de MP apportés au lac du Bourget via les eaux usées, deux méthodes
sont employées. Il est important également de souligner que les prélevements du rejet au

Rhéne et des eaux usées diluées dans la Leysse n’ont pas été effectués a la méme période.

La premiere méthode consiste a multiplier la concentration moyenne de MP dans le rejet au
Rhéne (24 700 MP/m?3 et 52 000 pg de MP/m?) par le débit moyen du rejet durant la période
de fermeture de la galerie (0,5 m3/s). Ainsi, on obtient un flux annuel de 1,0 x 10! MP/an et

une masse de 22 kg de MP/an (Figure 56) sur I'année 2021.

La seconde méthode consiste a multiplier la concentration moyenne de MP dans la Leysse due
au rejet des effluents (différence de concentration dans la Leysse amont/aval du point de rejet,
soit 176,2 MP/m? et 240 pg de MP/m?3) par le débit moyen de la Leysse durant la période
considérée (4,35 m3/s). Le flux annuel en nombre vaut alors 2,4 x 10 MP/an et en masse 66

kg de MP/an sur I'année 2021.

Ces résultats sont du méme ordre de grandeur que ceux de Murphy et al. (2016) pour les
effluents de la station d’épuration de Glasgow en Ecosse (650 000 EH). Malgré un taux de
rétention des MP d’environ 98 % au sein de 'UDEP, 6,5 x 107 MP/jour, soit 2,4 x 10'° MP/an

sont rejetés au milieu aquatique récepteur.

Récemment, trois BSR des ERU excédentaires de temps de pluie ont été mis en service sur le
bassin versant du lac du Bourget pour limiter les rejets d’'ERU au milieu naturel lors du
dépassement des capacités hydrauliques des UDEP. Un bassin créé en 2007 est situé sur la
commune d’Albens (1 000 m3). Le bassin des Biatres (10 000 m?3) situé sur la commune d’Aix-
les-Bains a été mis en service en janvier 2021. Un BSR (8 000 m?) a également été mis en service
a Chambéry en mars 2020. Au cours des années 2021 a 2022, un volume total de 237 478 m?
a été rejeté au Sierroz depuis le BSR des Biatres (162 349 m3 en 2021 et 59 760 m3 en 2022), et
depuis le BSR Albens (15 369 m3 en 2021 et absence de rejet en 2022) et 25 424 m? ont été
rejetés a la Leysse depuis le BSR de Chambéry (19 629 m3 en 2021 et 5 795 m? en 2022).
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'apport de MP au lac du Bourget peut étre calculé par :

Volume ERU X Concentration de MP des ERU excédentaires

En I'absence de mesure de concentration en MP dans les ERU (en amont des UDEP), elle est
estimée en supposant un rendement d’élimination des MP en UDEP de 95 % (moyenne
mondiale), soit 20 fois la concentration mesurée dans le rejet au Rhdne (500 000 MP/m3et 1,0
g de MP/m?3). Les apports de MP au lac du Bourget par les by-pass des BSR s’éléveraient 3 9,1 x
109 MP et 190 kg en 2021, 3,3 x 10 MP et 70 kg en 2022, soient du méme ordre de grandeur
que les dépobts atmosphériques. Ces différences d’apport sont liées aux conditions
météorologiques qui ont montré une plus forte pluviométrie en 2021 qu’en 2022. Il serait

pertinent de réaliser des prélevements directement en BSR pour confirmer ces estimations.

Apport des eaux pluviales

Quantification des microplastiques

Les échantillons d’eau de ruissellement sur les surfaces urbaines imperméabilisées ont été
prélevés a I’émissaire au lac d’Annecy du réseau d’eau pluvial de la commune d’Annecy-le-
Vieux (au Petit Port). Tous les échantillons contiennent des MP avec des concentrations
comprises entre 13,2 MP/m3et 90,0 MP/m?3 et des masses comprises entre 71 pg de MP/m?3 et

412 ug de MP/m3 (Tableau 21).

Caractérisation des microplastiques
Les échantillons sont composés en moyenne de 22 % de PE, 64 % de PP et 14 % de PET. Les MP

se répartissent a 55 % en taille 50 - 300 um, 34 % pour 300 - 1 000 pum et 11 % pour 1 000 -
5 000 um. Les eaux pluviales se distinguent des autres matrices par I'abondance de particules

supérieures a 300 um efficacement remobilisées depuis les surfaces urbaines.

Estimation des flux de microplastiques

D’apres Free et al. (2014) et Unice et al. (2019), les eaux de ruissellement constituent le
principal vecteur de transport des MP vers les eaux de surface. Piflon-Colin et al. (2020) ont
relevé les concentrations les plus élevées en MP (entre 66 000 et 191 000 MP/m?3) sur les
trottoirs et dans des collecteurs d’eaux pluviales de zones résidentielles et commerciales lors
de fortes précipitations. Werbowski et al. (2021) ont également mesuré des concentrations

comprises entre 1 100 MP/m?3 et 24 600 MP/m?3(125 - 5 000 um) dans les eaux de ruissellement
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urbain. Les valeurs nettement plus faibles mesurées sur le site d’Annecy-le-Vieux pourraient
s’expliquer par des sols non imperméabilisés alimentant le réseau de collecte ou la dilution
dans le ruisseau rejoignant le rejet. La superficie du bassin versant alimentant I'émissaire au lac
d’Annecy mesure 1,58 km? (EGIS / AQUASCOP, 2016) avec 1,32 km? de zone urbaine dense, 0,2
km? d’espaces naturels et agricoles et 0,06 km? de zone urbaine peu dense, sans aucune zone

industrielle ni artisanale (Figure 55).

Le flux annuel de MP vers le lac d’Annecy est calculé a partir du débit moyen pondéré de 12
écoulements mensuels (7,3 m3/s) (EGIS / AQUASCOP, 2016) et des concentrations moyennes
en nombre et en masse de MP : il vaut 8,2 x 10° MP/an (41,4 kg/an) (Figure 56). La quantité de
MP déposés sur les surfaces terrestres de ce bassin versant en une année est estimée a l'aide
du flux moyen de MP depuis I'atmosphére sur le site VE (7,2 MP/m?/jour et 12 292 ng de
MP/m?2/jour) : 4,2 x 10° MP/an et 7,1 kg de MP/an. En considérant les flux déposés depuis
I'atmospheére sur le site VE représentatif de ceux déposés a Annecy-le-Vieuy, il apparait donc
que 4,0 x 10° MP/an (34,2 kg de MP/an) proviendrait de la fragmentation de macroplastiques

dans le sous bassin versant de la commune d’Annecy-le-Vieux.

Légende

Rejet

Espace naturel
B Urbain dense

Urbain peu dense

—— Hydrographie
= Bassin versant du rejet
B Lac d'Annecy

Figure 55 Carte du bassin versant du rejet d’eaux pluviales a Annecy-le-Vieux (modifié a partir de (EGIS /

AQUASCOP, 2016)
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entre 2,4 x 1010 et 1,2 x 1011 mMP/an Légende

entre 22 et 66 kg de MP/E"'I stock en surface == flux des affluents

LAC BOURGET  stock dans Ia colonne o= flux des ERU épurées
= flux des ERU brutes
= stock dans les sédiments
= flux des eaux pluviales
& m flux sédimentaire

entre 3,3 x 1010 et 9,1 x 1010 Mp/an

I Ientre 70 et 190 kg de MP/an < flux atmosphériques

LAC ANNECY
LAC MERLET SUPERIEUR Q

Figure 56 Estimations des flux de MP par les ERU brutes et épurées, et eaux pluviales selon les sites étudiés

8,2 x 102 MP/an
41 kg de MP/an
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Export des microplastiques par |'exutoire du lac

L’exutoire du lac Merlet supérieur contient entre 2,0 et 6,3 MP/m3 (moyenne : 4,0 MP/m?;
médiane : 3,4 MP/m3). En termes de masses, les concentrations varient de 2 200 a 26 000 ng
de MP/m?3 (moyenne : 8 200 ng de MP/m?; médiane : 4 500 ng de MP/m?3). La répartition des
MP en composition de polymeres correspond a 38 % de PE, 33 % de PP, 14 % de PET, 13 % de
PVCet 1% de PS. Les particules sont a 70 % de dimensions comprises entre 50 et 300 um et 30
% entre 300 et 1 000 um. Aucune particule de taille entre 1 000 et 5 000 um n’a été identifiée

(taille minimale 60 um, taille maximale 778 um).
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Figure 57 Concentrations en MP des échantillons de I’exutoire des lacs d’Annecy (n = 5), du Bourget (n = 3) et

du Merlet supérieur (n = 5). Gauche : nombre de MP/m?3. Droite : ng de MP/m3

177

| Contamination aux microplastiques des environnements lacustres francais, en étages alpin et subalpin |



Chapitre IV —Sources et vecteurs de la pollution aux microplastiques dans les milieux lacustres

Distribution Distribution de taille
Exutoire Concentration Incertitude Concentration Incertitude  polymérique moyenne moyenne (%)
moyenne médiane moyenne* moyenne médiane moyenne* (%)
nb de MP/m?3 (%) ug de MP/m3 (%) 50um  300um 1mm-
PE PP PET PVC PS - -Imm  5mm
300um
Bourget 2,0 1,8 12 7,9 4,9 16 54 35 11 0 80 20 0
Annecy 20,0 20,0 15 29,0 22,0 4 31 38 13 16 74 26 0
Merlet 4,0 3,4 14 8,2 4,5 5 50 30 13 7 83 17 0

| Contamination aux microplastiques des environnements lacustres francais, en étages alpin et subalpin |

Tableau 22 Récapitulatif des résultats sur les exutoires

* I'incertitude est liée a I’analyse spectrale voir Chapitre Il

178



| Chapitre IV —Sources et vecteurs de la pollution aux microplastiques dans les milieux lacustres

Le débit moyen annuel de I'exutoire du lac Merlet a été estimé par la moyenne de trois mesures
réalisées les 15/07/2020 (1,3 x 102 m3/s), 23/09/2020 (2,6 x 103 m3/s) et 19/07/2022 (2,3 x
104 m3/s), soit 5,3 x 10 m3/s. Le débit a I'exutoire est nul lors de I'englacement du lac. Au
cours des années 2020-2022, le lac est englacé entre 210 et 239 jours (CEN Haute-Savoie). Le
volume annuel a I'exutoire du lac Merlet serait ainsi compris entre 58 000 m? et 71 000 m3. Le
flux annuel de MP sortant est compris entre 230 000 et 280 000 MP/an (soit entre 470 et 580
mg de MP/an).

Compte-tenu du faible nombre de mesures de débit a I’exutoire, Le volume d’eau annuel peut
aussi étre évalué en réalisant un bilan hydrique simplifié (négligeant I’évaporation). En
considérant la superficie du bassin versant (0,62 km?), le cumul des précipitations (2020 : 480,2
mm ; 2021 : 287,3 mm; 2022 : 805,8 mm, données Météo France station Courchevel) et un
coefficient de ruissellement de 0,2 (pour un bassin versant en pelouse paturée et en éboulis
rocheux), les volumes annuels a 'exutoire seraient de 59 546 m3 (2020), 35 625 m?3 (2021) et
99 919 m3(2022). Les flux annuels de MP a I'exutoire sont alors égaux a 238 179 MP/an (2020),
142 501 MP/an (2021) et 399 677 MP/an (2022) soit des masses de 490 mg de MP/an (2020),
290 mg de MP/an (2021) et 820 mg de MP/an (2022).

Les estimations sont du méme ordre de grandeur et permettent de retenir un flux sortant a
I"exutoire égal a 1,6 x 10> MP/an et 560 mg de MP/an (Figure 58). La comparaison du flux entrant
via les dépbts atmosphériques et du flux sortant suggére que les MP ont tendance a sédimenter

plutét qu’a sortir vers I'exutoire et rejoindre d’autres cours d’eau en aval.

Le volume transitant en 2021 a I'exutoire du lac du Bourget, le canal de Saviéres, est égal a
479,5 millions de m3. Avec une concentration moyenne de 2,1 MP/m? et 7 900 ng de MP/m?3,

le flux sortant annuel du lac du Bourget est égal a 1,0 x 10° MP/an et 4 kg de MP/an.

L’exutoire du lac d’Annecy, le Thiou, évacue environ 260 millions de m® (CEN Haute-Savoie).
Avec une concentration moyenne a 'exutoire du lac d’Annecy de 20,0 MP/m? et 29 000 ng de
MP/m?3, le flux annuel sortant du lac d’Annecy atteint 5,2 x 10° MP/an et 8 kg de MP/an (Figure
58). A I'instar du lac Merlet, la comparaison des flux entrants et sortants des lacs subalpins
montrent que les MP sédimentent et restent piégés dans les milieux lacustres, alpin ou

subalpin.
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Légende

LAC BOURGET ? stock en surface = flux des affluents

= stock dans la colonne = flux des ERU

m stock dans les sédiments g R L

1,0 x 102 MP/an
4 kg de MP/an

=

LAC MERLET SUPERIEUR
LAC ANNECY
5,2 x 10° MP/an
8 kg de MP/an
1,6x 105 MP/an
oexm“‘kgde MP/

Figure 58 Estimations des flux de MP des exutoires a travers les sites étudiés

B flux sédimentaire «* flux sortant a |'exutoire

& flux atmosphériques

=
)~
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Conclusion du chapitre

La présence de MP est commune a toutes les sources étudiées : retombées atmosphériques,
affluents, ERU brutes et épurées et eaux pluviales. La pollution aux MP des environnements

lacustres est donc complexe a évaluer et a limiter.

Les flux de dépdbts atmosphériques sont similaires en zones urbaines (lacs du Bourget et
d’Annecy) et isolées (lac du Merlet). Les précipitations neigeuses semblent favoriser le dépot

de MP sur les surfaces continentales.

Les affluents, de bassin versant urbains ou ruraux, apportent des quantités similaires de MP
aux lacs. Les concentrations en MP sont significativement plus élevées en périodes de hautes
eaux, en raison des rejets d’eaux pluviales d’ERU (déversoirs d’orage ou surverse des BSR) ou
de la remobilisation des plastiques stockés dans les sédiments et berges des cours d’eau. Nos
résultats suggerent que les bassins versants pourraients fortement contribuer aux flux de MP
vers les lacs a la faveur d’événements pluvieux majeurs, capables de remobiliser les MP déposés

depuis I'atmosphére et accumulés sur les sols.

Les concentrations en MP les plus élevées sont mesurées dans les ERU (brutes mais aussi
épurées). Compte-tenu des volumes d’ERU (surverse des BSR) ou d’effluents d’"UDEP déversés
annuellement au lac du Bourget, la source « eaux usées urbaines » correspond a la contribution

principale de MP au lac du Bourget (ordre de grandeur équivalent a la source atmosphérique).

Les concentrations de MP dans les eaux pluviales du site d’Annecy sont du méme ordre de
grandeur que celles mesurées en moyenne dans les affluents. Cette concentration est
probablement sous-estimée par dilution avec 'apport d’un ruisseau drainant une zone

montagneuse dans le réseau de collecte des eaux de ruissellement.

Les flux sortants aux exutoires sont relativement faibles, ce qui confirme I'accumulation des MP
dans les sédiments des lacs. Les MP sédimentés ne sont pas constitués de polymeres de densité
particuliere. Les processus amenant a la décantation de particules, en théorie, moins denses
que l'eau pourraient étre la colonisation des surfaces plastiques par un biofilm, 'association

des MP avec d’autre particules (calcite précipitée, matiére organique, etc.).
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Bilan a I’échelle des trois lacs étudiés

La contamination globale par les MP des lacs subalpins, du Bourget et d’Annecy, et du lac alpin
du Merlet est représentée Figure 59. Les résultats montrent que le stock de MP dans la couche
de surface varie entre 1,6 x 10 et 3,7 x 108 MP (et entre 4 x 10* et 0,6 kg de MP). Dans la
colonne d’eau, le stock varie entre 2,2 x 108 et 1,1 x 10° MP (et 0,3 et 2 kg de MP). La matrice
sédimentaire montré un stock annuel compris entre 6,2 x 10°et 1,3 x 102 MP (et 5 kg et 1 100

kg de MP). Le flux sédimentaire est de 5,5 x 10 MP/an et 240 kg de MP/an au lac du Bourget.

Le flux total annuel au lac du Bourget (Figure 59) (retombées atmosphériques, affluent, ERU
épurées et brutes — flux sortant de I'exutoire) est de 2,0 x 10! MP/an. Cette estimation est de
I'ordre de grandeur du flux sédimentaire estimé & 5,5 x 10 MP/an. Cela signifie que I'essentiel
des MP entrant dans le lac finit par se déposer dans les sédiments. Le flux total massique est
estimé entre 306 et 470 kg de MP/an, similaire au flux sédimentaire de 240 kg de MP/an. Les
différences de flux massiques pourraient étre dues a des apports de MP résultant de la
fragmentation de macroplastiques ou a des incertitudes inhérentes aux mesures réalisées. Le
flux sédimentaire annuel est cohérent avec le stock accumulé dans les sédiments. Ce flux
sédimentaire pourrait étre plus important sur certaines zones du lac et étre réestimé en

disposant plusieurs trappes a sédiments.

Les lacs d’Annecy et du Merlet montrent des flux totaux (entrants - sortants) de MP évalués a
7,7 x 101% et 2,3 x 108 MP/an, et des flux massiques de 175 et 3 kg de MP/an, respectivement.
A Iinstar du lac du Bourget, les flux sortants a I'exutoire sont relativement négligeables par
rapport aux flux entrants. Ce constat suggére que la majeure partie des MP entrants dans les
lacs sédimentent. En ce sens, les lacs seraient plutdt des puits de pollution que des zones
transitoires vers d’autres cours d’eau. A noter cependant que notre échantillonnage au Merlet
est représentatif du fonctionnement estival du lac et a pu sous-estimer le flux sortant au début

de la période de fonte, quand le niveau du lac est au plus haut.
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Figure 59 Estimations des stocks de MP en nombre et en masse dans les matrices eaux (surface et colonne), sédiments (stock annuel) et estimations des flux sédimentaire,

atmosphérique, des affluents, ERU épurées et brutes, eaux pluviales et des exutoires a travers les trois sites étudiés
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Les retombées atmosphériques et ERU (via le rejet direct au milieu des eaux usées épurées et
via le rejet des eaux usées non traitées depuis les BSR) sont les contributeurs majeurs a la

pollution aux MP des trois lacs étudiés (Figure 59).

Il est important de souligner que ces estimations de stocks et de flux sont probablement sous-

estimées en raison de plusieurs facteurs :

les MP compris entre 1 um et 49 um ne sont pas considérés ;

e tous les polymeres plastiques ne sont pas étudiés (exemples : polyamide, acrylique,
PTFE, acétate de cellulose) ;

e les rendements d’extraction des MP avec les systémes de collecte sur le terrain sont
peu connus ;

e |'absence de quantification des PUPR (non mesurée par analyse FTIR) considérée

comme une source potentielle majeure de MP dans I'environnement ;

e la non prise en compte de la fragmentation de macroplastiques au sein du lac.

Les polymeéres prédominants sont le PE et le PP méme si la répartition des polymeéres varie en
fonction des matrices analysées. Le PP est présent en quantité majoritaire dans les eaux de de
surface et les particules décantant, représentant respectivement en moyenne 41 % et 43 % des
MP. Il est également majoritaire dans les affluents (28 %), les ERU (79 %) et les eaux pluviales
(64 %), malgré sa production plus limitée que le PE a I’échelle mondiale. Cette différence
pourrait s’expliquer par une fragmentation plus rapide que le PE (Song et al., 2017). Le PE est
majoritaire dans la colonne d’eau (53 %), les sédiments (42 %) et les exutoires (45 %) malgré sa
production plus limitée que le PE a I'’échelle mondiale. Le PET est le troisieme polymeére le plus
abondant dans toutes les matrices, représentant 4 % a 17 %, a I'exception des retombées
atmosphériques ou il prédomine (36 %) devant le PP (28 %) et le PE (21 %). La répartition des
différents types de polymeéres est relativement homogene dans le milieu lacustre (eau de
surface, colonne d’eau et sédiments). En revanche, I'hétérogénéité de polymeres est plus
marquée entre les affluents, ERU et eaux pluviales (prédominance de PP) et les retombées

atmosphériques (prédominance de PET).

Les MP de taille comprise entre 50 et 300 um prédominent dans le milieu lacustre. Les MP de
taille supérieure a 300 um sont plus abondants dans I'eau de surface et les sédiments (33 % et

32 %, respectivement) que dans la colonne d’eau (17 %), peut-étre en lien avec une
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sédimentation plus rapide des particules de grandes tailles dans la colonne d’eau. Toutefois,
les MP piégées dans la trappe a sédiments du site Bourget sont de toutes tailles, avec une
prédominance de MP inférieurs a 1 000 um (98 %). Les tailles de MP sont similaires dans les

retombées atmosphériques et dans les affluents.

Bilan des sources de microplastiques aux lacs

Les flux annuels de MP apportés aux lacs par les affluents, les retombées atmosphériques, les
ERU et les eaux pluviales sont rapportés au metre carré ou a I'équivalent habitant en vue de
proposer des données utilisables dans d’autres écosystémes lacustres (Figure 60). Les flux
annuels moyens ont été rapportés a la superficie des bassins versants de chaque affluent et de
I’émissaire du réseau d’eaux pluviales (de Annecy-le-Vieux). L'absence de spécificité des
affluents traversant des zones urbaines ou des zones rurales ont conduit a moyenner les flux
au m? des 5 affluents. Les flux de MP des ERU (brutes ou épurées) ont été ramené au nombre
d’équivalent-habitant raccordés aux usines de dépollution de Chambéry, le Bourget-du-Lac et

Aix-les-Bains (320 000 EH).

DEPOTS ATMOSPHERIQUES
3 x 10° MP/km?lac/an
20 kg de MP/km?lac/an

AFFLUENTS
7 x 108 MP/km?BV/an
EAUX PLUVIALES 0,1 kg de MP/km?BV/an
5 x 10° MP/km?BV/an

26 kg de MP/km?BV/an

EAUX RESIDUAIRES
2 x 10° MP/EH/an
2 x 10 kg de MP/EH/an

Figure 60 Estimations des flux annuels de MP provenant de différentes sources
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Conclusion générale & perspectives

Les eaux pluviales et les eaux usées constituent donc des sources importantes de MP,
nécessitant des mesures de gestion adaptée pour préserver les milieux lacustres de cette
pollution (comparaison lac Annecy/lac Bourget). Les caractéristiques spécifiques de chaque lac
et bassin versant influencent largement I'impact des différentes sources de MP. Ainsi, dans le
cas des trois lacs étudiés dans cette these, les retombées atmosphériques et les ERU sont les
sources principales de MP au lac du Bourget. Pour les lacs d’Annecy et du Merlet, les retombées
atmosphériques de MP représentent la contribution principale a la contamination du milieu

lacustre. Toutefois, les EP ne sont pas négligeables pour Annecy.

Les résultats de ces travaux ont une importance cruciale pour la planification de mesures
environnementales visant a préserver les écosystemes lacustres de la pollution aux MP. Une
augmentation des rejets d’ERU, d’eaux pluviales ou une augmentation de la surface
d’imperméabilisation des bassins versants pourrait conduire a une augmentation de la
pollution aux MP. Il est donc essentiel de prendre des mesures préventives et d’anticiper les
évolutions possibles du milieu (évenements extrémes, changement climatique), afin de
concevoir des politiques environnementales efficaces et durables qui tiennent compte de ces
parametres. Ces politiques peuvent englober diverses mesures visant a améliorer la gestion des
ERU (développement BSR, soutenir la recherche et le développement de techniques de
recyclages des ERU) et favoriser I'adoption de pratiques d’urbanisation respectueuses de

I'environnement.

| Contamination aux microplastiques des environnements lacustres francais, en étages alpin et subalpin |

188



| Conclusion générale & perspectives

Conclusion générale

Ces travaux de these ont permis de rendre compte de I'état de contamination en MP des
environnements lacustres, a travers les lacs subalpins du Bourget, d’Annecy et du Merlet
supérieur. L"étude a permis également d’identifier les sources et vecteurs de la pollution par

les MP dans ces sites d’étude, ainsi qu’a I'échelle des milieux lacustres en général.

Notre hypothese initiale était que la pollution serait plus conséquente sur les lacs subalpins
situés dans des zones urbaines et rurales par rapport au lac d’altitude, isolé des sources

anthropiques directes.

Cependant, nos résultats ont mis en évidence I'absence de différence significative entre zones
urbaines et zones isolées en termes de contamination des matrices environnementales (eau de
surface, colonne d’eau et sédiments). Les résultats des estimations de flux de MP réalisées sur
les trois sites étudiés ont permis de mettre en évidence que les retombées atmosphériques et
les ERU épurées et brutes constituent les principales sources de MP. Une fois les flux estimés a
une échelle plus large, nos résultats ont montré que les eaux pluviales sont également des
sources importantes de pollution par les MP, tandis que les affluents ont montré un impact

plus faible.

Les résultats de cette these soulignent I'importance cruciale des écosystemes lacustres en tant
que sentinelles de la pollution MP. En tant que sources d’eau douce, les lacs sont indispensables
a la continuité des services écosystémiques et leur contamination par les MP doit étre
absolument prise en compte dans les mesures de gestion environnementale. Cela nécessite
une coopération étroite entre les politiques, entreprises, associations, scientifiques et citoyens

dans la lutte contre la pollution plastique.

Perspectives

Il serait pertinent pour les études futures d’explorer en priorité la matrice sédimentaire pour
établir des comparaisons intra- et inter-sites ainsi que pour mener des études spatio-
temporelles. Cette approche peut se justifier par la difficulté de développer des méthodes

appropriées, robustes et reproductibles pour échantillonner les eaux de surface et de colonne.

La compréhension des sources de MP dans I'atmosphére, tant en termes de sources d’émission

que de type de produits impliqués, est essentielle pour élaborer des solutions efficaces a
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grande échelle visant a réduire la pollution aux MP. Par conséquent, il est impératif de mener
des recherches scientifigues pour identifier les principales émissions de MP dans
I’'environnement atmosphérique. Cette approche permettrait de mettre en place des stratégies

ciblées et efficaces pour réduire I’émission.

Il est également essentiel de continuer les études sur les ERU épurées et brutes et eaux
pluviales (exemples : prélevements directs en BSR). Le déploiement et la mise en place en place
de systemes de traitement efficaces pour minimiser les rejets de MP dans I'environnement sont
indispensables. Ces travaux soulignent I'importance cruciale du traitement et de la gestion
appropriée des ERU épurées et brutes pour prévenir la pollution des milieux lacustres, en
particulier a travers la mise en ceuvre de mesures significatives de gestion des bassins versants,
d’autant plus nécessaire face a l'augmentation actuelle et attendue des événements

climatiques extrémes liés au changement climatique.

Il conviendrait d’explorer d’autres sources potentielles de MP, tels que le rejet direct de
macroplastiques dans I'environnement lacustre, pouvant subir un processus de fragmentation
relarguant de nombreux MP. Des études futures pourraient se pencher sur la quantification
des macroplastiques entrant (affluents) et sortant (exutoire, rives et sédiments), en nombre et
en masse. Cela permettrait de réaliser un bilan informatif de leur fragmentation. Une autre
meéthode serait d’étudier le processus de fragmentation en laboratoire. Ces perspectives
permettraient de quantifier les MP générés et ainsi mieux déterminer la part de cette source
dans la contamination aux MP des lacs et donc indirectement la part des affluents comme

sources de MP générés par les macroplastiques apportés.

Jaimerais conclure ce manuscrit de these par une citation de Liu et al. (2020) :
« Historical lessons remind us that anthropogenically discharged pollutants will always find their
way back to human bodies and pose potential adverse effects to human health, and plastic

waste is no exception. »
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Studies on microplastic (MP) pollution in lakes are recent, although the problem of MP particles in the
oceans was first discovered in the 19705 The first study on lakes was published in 2011 Since thern, to our
knowledge, 98 lakes have been investigated worldwide. In recent years, studies on this topic have
increased worldwide, particulardy those focusing on urbanised lakes. Most of the plastic waste in the seas
and oceans originates from the terrestrial environment and inland waters Moreover, lakes are potential
temporary or long-term MP accumulators according to the residence time of water They are also of high
interest for biodiversity, ecology, and the economy. Lacustrine ecosystems may suffer the same fate as
marine ecosystems, or even worse, owing to their greater exposure. With the significant focus on ocean
and sea contamination, contamination of freshwater ecosystems and lakes is a pew and rsing topic.
However, as a new field of research, several methodological tssues have been raised. The team diversity
workdwide has led to contrasting sampling techniques and materialks, sample treatments, analyses, and
presentation of results. Consequently, it is necessary to determine several consensuses between scientific
teams in order to work together with accuracy, produce comparable results, speed up knowledge sharing
and reduce the reproducibility crisis. This review focuses on (1) MP contamination in 98 worldwide
lakes. We identify (2) the theoretical sources of MPs and provide (3) an estimate of MP pollution in
different compantments of the lakes hased on current state-of-the-art method< In addition, we also
report (4) the predominant MP size classes and polymer types. Finally, we suggest (5) several recom-
mendations to bulld a consensus between all the working teams to facilitate decision-making by public
authorites.

© 2021 Elsevier Ltd. All nghts reserved.

1. Introduction

plastic pollution in seas and oceans originated from the temestrial
environment (Andrady, 2011). In 2019, the MP contamination

Macroplastics, microplastics {MPs), and nanoplastics have been
widely studied in the past few years, particulardy in marine and
oceanic environments. Plastic pollution in aquatic environments
was observed for the first time inthe 1970s. In the Sargasso Sea, the
plastic concentration was close to 3,500 items/km?, which was
mainly comprised of cigarette holders {Campenter and Smith, 1972).
Recently, many studies have focused on plastic pollution in fresh-
water environments, espedally rivers and lakes. In 2011, 80% of the
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observed in the terrestrial environment was 4-23 times higher
than that in marine ecosystems (Horton et al, 2017). Freshwater is
considered one of the sources of MPs flowing into the seas, and
rivers are considered the main transport vector of plastic debris
from terrestrial sources (lannilli et al., 2020). It is of high impor-
tance to study freshwater ecosystems and analyse the plastic
pollution sources, dispersion dynamics, accumulation, and fate of
these pollutants. Lacustrine ecosystems are pollutant accumulators,
and consequently, indicators of catchment functioning. Climatic,
geographical, and physical characteristics determine the residence
time of water in lakes. Pollutant cirrulations depend on this dura-
tion; a short retention time leads to quick contamination and
cleaning, whereas a long retention time leads to slower changes in
the plastic contents and additional processes such as local frag-
mentation (Montuelle etal,, 2015). Therefore, lakes with long water
retention times seem to accumulate a greater amount of MPs, as
observed in Mongolia (Free et al., 2014; lannilli et al,, 2020). Some
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plastic polymers are positively buoyant and float on the surface or
strand on the coast; some are negatively buoyant and willremainin
the water column or sink to the benthic zone. The behaviour of
polymers plays a cudal role and influences the subsequent
contamination of rivers, seas, and oceans. Furthermore, human
societies are dependent on these ecosystems. Lakes offer many
resources to societies based on ecosystem services such as control
services ( flooding and drought), provision services (drinking water;
food production via fisheries, aquacultureand, irrigation of agri-
cultural lands; energy production via hydropower dams), cultural
services (recreation) and, support for favourable conditions for
sustainable nutrient cycling. Lakes are essential to the function of
the economy and offer many ecosystem benefits. Halieutic re-
sources allow the local development of professional fishing spots,
restaurants and, culinary businesses; sports and, recreational pos-
sibilities are key elements for tourism; biodiversity contributes to
good eclogical functioning and reinforces tourism In addition,
MPs, which threaten fauna (Bellasi et al, 2020), could endanger
humans through their diet {Cox et al., 2019; Koelmans et al, 2019;
Zhang et al, 2020¢), and may be vectors of potentially pathogenic
bacteria and viruses (Arias-Andres et al., 2018; Kirstein et al., 2016;
Wu et al, 2019}, Currently, MPs are ubiquitous in urbanised and
more isolated environments. In 2010, worldwide plastic production
reached 265 million t{ PlasticsEurope, 2011). In 2018, it reached 359
million t (PlasticsEurope, 2019). In the same year, European plastic
pmoduction reached 62 million t (PlasticsEurope, 2019). According
to a recent study, the annual production of plastic fibres increased
by more than 6%y, reaching 60 million t in 2016, or approximately
16% of global plastic production (Gasper et al, 2018).1n 2019, it was
predicted that the proportion partof poorly managed plastic waste
could increase, from 60 to 99 million t in 2015 to 155265 million t
by 2060 (Lebreton and Andrady, 2019). If this estimation is correct,
then lacustrine ecosystems will be significantly affected by MP
contamination. However, knowledge of plastic pollution in lakes
worldwide is still incomplete. In 2012, the mean publication ates
on MP pollution were: 23, 5, and 2 papers for marine, freshwater,
and estuarine ecosystems, respedtively (Meng et al., 2020). Never-
theless, studies conceming MP pollution in lakes have recently
increased. This review examines all the studies concerning MP in
lakes to date to collect available data and to understand the types of
plastic pollution in the lacustrine ecosystem To our best knowl-
edge, MP pollution has been studied in 98 lakes worldwide
(Tables 51- 52). The aim of this work was to compare the worldwide
MP contaminations in lakes. Unfortunately, in view of the high
heterogeneity of the sampling protocols, result reports and, defi-
nitions used, comparisons among the obtained results are labo-
rious. Therefore, we carefully compared: (1) the methods to
investigate MP in lakes and we suggested a normalised protocol, ( 2)
all the MP contaminations in the various environmental compart-
ments of each lake in regards with methodologies and sampling
protocols and, {(3) MP contaminations sources according to de-
mographic pressures (urban vs rural lakes).

2. Material and methods
2.1. Samplng methodologies

Among all the studies investigated MPs in lakes, three sampling
methods have been used: net was the most frequent (22 articles),
pump (7 artides) and, sampler/jar/bucket are more occasionally
employed (8 articles taken together). Few studies were using pump
system because of its cost and spedific purpose (net is also used in
plankton studies); however, it allowed to easily filter different MP
size classes compared to net system. Two major difficulties were
related to pump sampling: i) to convert a precise measurement of
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the filtered volume (m3) into a filtered surface to provide a density
(MPlkmz) for floating MP and ii) avoid dogging of a limited filtra-
tion area while filtering large volume of water to insure the sam-
pling representativeness. The use of buckets, jars and samplers also
led to volume limitation due to the necessity to take the samples
back to the laboratory and consequently, one could question the
sample representativeness. However, filtmation conditions in the
laboratory would be better controlled Net systems were most
common (22 articles) because they can also be used in plankton
studies and usual mesh size (300 pm) were faidy low cost
(nets < 300 pm are more expensive). Unlike pump methods, nets
have a large filtration area which limits dogging and allows larger
and thus more representative samples. Nevertheless, a major bias
in MP inwstigation using nets lied in the difficulty to properdy
assess the filtered volume. Indeed, authors assumed that water
velocity within the netequal the boat speed or the flow velocity in
the river which was incorrect and induced an overestimation of the
filtered volume and a subsequent underestimation of the MP
contamination. For instance (Gateuille et al, 2020), reported an
averaged filtration velocity, three times lower than the boat speed
using a 50 pm net. Therefore, authors willing to use nets should be
able to accurately measure the flow velodity in the net. The mea-
surement of the instantaneous filtration velodty is also an effident
toolto monitor the net dogging and to stop the sampling as soon as
the net clogging starts therefore preventing a surface water back-
flow that could lead to the loss of floating MPs. Differences in re-
sults were observed when using a net or pump (Uurasjarvi et al_,
2020). The MP concentrations in the surface water of Kallavesi
Lake {Finland) greatly differed according to the sampling strategy,
with 0.27 = 0.18 particles/m” obtained with a 333 pm Manta net
and 180 = 2.30 particles/m® obtained with a 300 pm filtering pump
(Uurasjarvi et al, 2020). However, the pump and net samplings
were not carried out exactly at the same places during this study
and the differences in MP concentrations could be due to spatial
heterogeneity rather than sampling protocols. Therefore, further
investigations are required to accurately compare these two sam-
pling methods (pump and net). As most of the published results
were obtained using net sampling, and because of the ease of access
of this device, we suggest the use of nets for surface water sam-
pling, with the measurement of water velodty inthe net to obtain a
predise value of filtered water volume. Moreover, it is essentia to
reach an agreement on the mesh size (Table 52). The 300 pym net is
the most commonly used (particularly 300, 333 and, 355 pm}.
Approximately 80% of 50 published aquatic surveys concerning
MPs in aguatic environments only accounted for plastics > 300 ym
in diameter, whereas >95% of particles in surveyed products were
smaller than the 300 um minimum diameter (Conkle et al, 2018}
The use of 50 pm or at least < 100 pm nets will reduce partice
underestimation and fill the knowdedge gap on the smallest plastic
particles. Some researchers have alrady started working on
smaller particles in lake surface waters, such as 20 ym (Kaliszewicz
et al., 2020), 20 pm (Bharath e al, 2021), 38 pym (Alfonso et al.,
2020b), S0 ym (Pastorino et al, 2020) and, 60 pm (Bertoldi,
2020). In order to consider as many MPs as possible, the lowest
mesh sizeshould be used to avoid underestimation. However, using
thinner nets can be difficult if there is a large number of suspended
solids in the water. We sug gest using nets with a mesh size between
20 pm and 300 pm to reach a compromise between the lowest
amount of clogging and the highest quantity of sampled MPs. The
sampling depths for surface waters were very heterogeneous,
namely 16 an, 20 an, 30 an, 50 an and, 100 cm below the surface.
The sampling depth was often not mentioned atall Theresearchers
working on MP in freshwaters (lakes, tributaries) should
mentioned it to help readers to understand the results. In order to
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standardise studies, we suggest to sample water between surface
and ~50 cm at the most and to use another system to sample the
column water independently. Further studies should focus on col-
umn water (from the bottom to surface water) sampling with a
Niskin bottle or net lifting. This method would help to determine
and understand the distribution of particles throughout the water
column and their transfer to sediments according to lake charac-
teristics. Finally, we advise scientific community to be rigorous in
writing and explaining their sampling and laboratory technigques
(e.g.: MP detection limit according to the analysis system, class size
studied according to sampling methods). In order to ease the in-
formation research in a paper we suggest that authors provide with
the main details of the methods (sampling, treatment, analysis)
rather than only refer to scientific studies which is time consuming
for the reader and sometimes refers to inaccessible publications. In
addition, we suggest to sample the largest possible volume for each
water sample to be more representative and ease comparison of
future scientific studies. Concerning the sediment compartment, it
is important to describe the type (sandy, gravelly, or muddy) and
the organic carbon content because of their influence on plastic
bonds and mechanical pit capacities (Zbyszewski et al, 2014). In
addition, the sample depth and thickness should be mentioned
each time. We also recommend that authors report contaminations
either in MP/m® or MP/kg (dry weight: dw or, wet weight: ww)
with the corresponding sediment density The studied samples
should be precisely named following our suggestions {lake bottom
sediments (LBoS), lakeshore sediments (IShS) or lake beach sedi-
ments ([BeS)) to help in cross analysis. LBoS and LShS are both
under water, whereas LBeS is mainly a temporary sink for buoyant
particles and can also be contaminated by direct discharge of MPs
and macroplastics. Among the studies, different terminology was
used, which led to misunderstandings.

22 Quantification methods, reporting of result, and definitons

First, we suggest using a shared format to report the MP con-
centrations in surface water, sediment and, fauna to ease the
comparison between studies. Further investigations should study
the MP concentrations by volume (particles/m?}, the average par-
ticke size (ideally the volume or at least the minimum and
maximum dimensions of the particle already provide a good indi-
cation), mass (partides/kg), and individuals (particles /aguatic or-
ganism) for water, sediment and, fauna, respectively. Moreover, it is
essential to report at least the mean concentration and standard
deviation. In addition, the minimal and maximal values could be
provided. Further studies should always include the total and blank
concentrations in parallel and not subtract the blank concentration
to avoid the use of different subtraction methods. Second, it is
important to precisely quantify the types and forms of polymers
(percentage of the concentration} and avoid quantification ranking
to better compare all the studies. Concerning the polymer types,
several acronyms have been used among studies, thereby making
the parallel comparison more complex. For example, polyacrylate
can be named PAK or PAC. We suggest naming polymers PE, PP,
copolymer ((P), PS, nitrocellulase (NCE ), PA, PET, PVC, EPS, PES, PAC
(polyaaylate), polyurethane (PU), polycarbonate (PC), polymethyl
methaaylate (PMMA), polybutyl methaaylate (PBMA), acryloni-
trile butadiene styrene (ABS), styrene butadiene rubber (SBR), and
others/unknowns (O/U). Copolymers can include PU-PET, PVC-PSS
(polystyrene sulfonate), PE-PP, PE-PET, PAC-PET, VCVAC (vinyl
chloridejvinyl acetate), and ethylene-vinyl acetate (EVA). We sug-
gest including natural and synthetic sources in cellulose given the
complexity of discriminating between parental and regenerated
compounds through spectroscopic analyses (Binelli et al, 2020;
Hartmann et al, 2019; Sark, 2019). The main components of the
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tire particles (copolymers ABS and SBR) are not induded given the
complexity of identifying these particles by FT-R spectrmoscopy.
However, they could be a major source of MPs in the lacustrine
environment. It is necessary to develop an effident analytical
methodology to precisely quantify these copolymers. Concerning
the MP shapes, we suggest reporting them as follows to avoid
ambiguous communication and generation of incomparable data:
fibres (which includes fibres, filaments and lines), fragments, films/
sheets, pellets (which indudes granules, flakes, microbeads and,
spheres) and, foams (which includes Styrofoam). Some studies
differentiate fibres from filaments, pellets from granulesbut as it is
difficult to visually differentiate them, combining them will avoid
incorrectidentification. Further studies should quantify the partice
shapes by percentage (as polymer types) to expose differences
among lakes worldwide and precise percentage estimates (by mass
and or number). Ideally, the current technological tools allow usto
have the average size distribution of the particles which must be
informed. If it is not possible, to easily compare the report of pre-
cedent and future results, we suggest using the same four size
classes in further studies as follows: < 50 pm, 50 pm-300 pm, 300
pm-1 mm, 1 mm—5 mm. Moreover, the detection limit of FTIR is
approximately 6.25 pym, we suggest to set the limit at 8 times the
measurement limit. We suggest a limit of 50 pm because studies
that worked on small plastic particles were at or below this size
(Section 5.1), including 38 pm {Alfonso et al,, 2020b), 45 pm (Jiang
et al, 2018}, 47 um (Alfonso et al, 2020a), and 50 um (Wang et al.,
2017; Xia et al., 2020; Yuan et al., 2019), for surface water. Several
studies worked at or above the 100 pym limit for surface water,
namely 100 pm (Bordos et al, 2019), 106 pm (Cable et al, 2017),
112 ym (Xiong et al., 2018), 125 pm (Grbic et al, 2020), and 150 pm
(Migwi et al, 2020). The 300 pum frontier corresponds to the size of
a plankton net, and so far, most studies have worked with 300 pm
or 333 pm nets. Among studies conceming MPs in lakes, several
quantified particles up to 999 pm (Eriksen et al., 2013; Free et al,
2014; Mason et al., 2016, 2020} or 1 mm (Alfonso et al, 2020a,
2020b; Di and Wang, 2018; Oni et al, 2020) We suggest a
consensus of 1 mm because most of the studies were interested in
particles smaller than 1 mm and some define MP as particles below
orequal to 1 mm. Finally, we suggest a limit of 5 mm according to
the initial MP definition (Arthur and Bamford, 2009).

2.3 Study sites

To our knowledge, MP contamination has been studied in 98
lakes to quantify the concentration or identify the shape and
polymeric compasition of microplastic debris. However, to better
understand the fate of MPs in lakes, researchers should consider
and highlight numerous physical and envimmnmental characteristics
of freshwater ecosystems, espedally the length of the main tribu-
tary (km) and its flow (m’/s), the water retention time (year), the
surface area { km?), volume (km?}, mean and maximum depth (m),
watershed area (km?), lake altitude (m), land uses (percentage of
urban, agricultural and road areas), the waste and wastewater
treatment policy, population density (inhabitants/km?) and, dis-
tance of inhabited areas to the lake (km), as shown in a recent study
in Table SI (Alfonso et al, 2020b ). These environmental parameters
will allow readers to understand the place of the lake, its envi-
ronment, its watershed and, the potential MPs sources that may be
linked to it. Moreover, these provided characteristics will ease the
comparisons between studies and the interpretation of the differ-
ences among results. Currently, there is almost no available data for
remote lakes (Tables S1- 52}, which is defined as an ecosystem far
from any dty, town village or, hamlet that is only reachable
through hiking and does not contain anthropogenic settlements
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(except for mountain huts) in the catchment basin. Remote lakes
could also be affected by MPs via atmospheric fallout on the water
surface or on the soils in the watershed. Investigation of these
remote sites can help to quantify the flux of atmospheric deposition
after mid-range or long-range atmospheric transport of MPs. It will
also help to identify the impacts on aquatic life because of the high
sensitivity of these ecosystems to xenobiotic pressure.

3. Estimation of microplastic pollution in worldwide lakes

The concentrations of MPs and other anthropogenic particlesin
Lake Ontario streams were corredated with urbanisation in the re-
gion (Grbic et al, 2020). In order to better compare the MP
contamination between lakes subjected to various pollution pres-
sures, we differentiated the lakes according to the proximity of
urbanised areas and the number of inhabitants. We presumed that
lakes distant to urbanised areas were more affected by atmospheric
fallout and agricultural runoff than thase close to densely inhabited
areas, which were more affected by macroplastic pollution,
impermeable surface runoff and, high-volume wastewater
discharge. We distinguish “rural” and “urban” lakes as defined in
Sections 3.1 and 3.2, respectively. MPs contamination on surface
waters and sediments of rural and urban lakes were compared
(Figs. 1 and 2) according to size range studied, units (MP/m*, MP/
km?, MP/kg and, MP/m?) and available data. Concerning surface
waters (Fig. 1), values were comprised between 0.27 MP/m? and
34,000 MP/m® with a median value around 1,442 MP/m* and, be-
tween 10,900 MP/km” and, about 2,090,000 MP/km” witha median
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value of 48,200 MP/km?®. We noticed the lack of available data on
MP paollution of rural lakes. Indeed, only four values were available
for rural lakes approximately 0.9 MP/m?, 0,294 MP/m>, 2,600 MP/
m* and 4 400 fibers/m® confirming the importance of investigating
more rural and remote lakes. MPs in water showed larger size
ranges for MP/m® than MP/km?, these differences in size mnges
were linked to the sampling (eg: net, pump) and, laboratory
techniques (e.g.: filtmtion mesh). In some cases, large size ranges
seemed to be in correlation with higher MP pollution. However,
differences in MP contaminations between lakes cnnot be
explained by methodologies variability only. Identifying the MP
sources and the watershed characteristics could explain these dif-
ferences as suggested in Section 2.3. Conceming sediments ( Fig. 2),
values were comprised between 0.7 MP/kg to 7,707 MP/kg with a
median value around 385 MP/kg and, between 0.8 MP/m? and
2,500 MP/m? with a medianvalue around 290 MP/m?®. Sediments in
rural lakes could be less contaminated than urban ones. However,
the variability of size ranges studied avoid an accurate comparison
of the results. Most of MP contaminations in urban lakes were
higher in surface waters and sediments than rural lakes. However,
the lack of available data on MP pollution of rural lakes, the dif-
ferences in methodologies and, the lack of watershed data pre-
vented us suggesting conclusions.

3.1. Rural lakes

We define a rural lake as a lake close toa hamlet{ s), village(s}or,
town(s) (total < 100,000 inhabitants) (< 10 km). In the current
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scientific literature, plastic contamination in different compart-
ments has been studied for 20 rural lakes out of 98 lakes. For sur-
face water, a mean concentration of 20,264 Ivll"lk'm2 with a size
dass of 333 pym - 475 mm was observed in Khovsgol Lake
(Mongolia) (Free et al, 2014). Another study on Khovsgol Lake
showed 0.3 MP/m* (Karnaukhov et al, 2020). Nine lakes in the
Pampean Region (Argentina) contained 0.3 MP/nt° to 19 MP/m?
with amean of 0.9 + 0.6 MP/m® and a size dass between of 38 ym
to 1 mm (Alfonso et al, 2020b). Finally, Lake Sassolo (Switzerland)
contained mean concentrations of 26 x 10° MP/m® and 4.4 « 10°
fibres/m* (natural and synthetic fibres were excluded from MPs)
(Negrete Velasco et al., 2020), 4.1 pg of MP fibres/m? was reported
for Majcz Lake (Poland ) (Kaliszewicz et al,, 2020) and, no MP were
observed in the surface water for Dimon Lake (ltaly) (Table S2). The
disparities in the MP concentration between these lakes could be
linked to their characteristics (eg. volume, surface and, depth).
Khévsgol Lake (0.3 MP/m’) is almost 8 times deeper and 55,200
times larger (on the surface) than Sassolo Lake (26 = 10° MP/m*) A
voluminous lake exposed to the same MP flux as a smaller lake will
have a lower concentration of MPs. The different sampling meth-
odology (e.g. net, pump and, mesh size and, surface water or
epilimnion} could also explain the disparities in the MP concen-
tration between lakes. Bottom lake sediments were studied only in
the shallow lake Knudsenheia (Svalbard, Norway) with 400 mi-
croparticles of anthropogenic litter per square meter induding
93 MP < 5 mm and 19 MP > 5 mm in each of the six sediments
sampled at the rock surface, thereby leading to an average esti-
mation of 90 x 10° MP/km? (Gonzalez-Pleiter et al, 2020). In Lake
Sassolo (Switzerland ), 514 fibres/kg (dw) and 33 MP/kg (dw) were
quantified in the bottom sediment. The MP concentration in the
lakeshore sediments was also variable from 8 = 14 x 10° to
563 = 1220 x 10° partides/km? for Siling Co, 42 = 47 x 10° par-
ticles fkm? for Geren Co, 117 = 126 « 10° partides/km? for Wuru Co,
and 17 = 20 x %0° particles/km? for Mujiu Co (all Chinese lakes)
(Zhang et al, 2016). In addition, in Ziway lake (Ethiopia), the
0—2 cm sediment layer of this lake contained 33282 particles/m?*
{from 5,333 partidles/m® to 97,333 particles/m® in the 13 investi-
gated shoreline sites). The MP contamination induced a concen-
tration of a 4 MP /fish. Benthic and benthopelagic fish spedes were
found to contain a significantly higher number of plastic particles
than planktivorous fish species(Merga et al, 2020). The disparities
could be linked to the fish diet and MP concentrations in the lake
water and sediment. Depending on the study, different unit sys-
tems, sampling methods, and lake compartments were used,
thereby leading to difficulties in comparing the results. However, all
20 lakes are contaminated with MPs, and there is a serious need to
clearly identify the sources of this pollution in rural areas.

32. Urban lakes

An urban lake is defined as a lake dose to at least one town (>
100000 inhabitants) or one cty (> 1 million inhabitants) (<
50 km). In the sdentific literature, MP contamination has been
studied in various compartments of 78 urban lakes out of 98 lakes.
Similar to those of rural lakes, the surface waters of urban lakes are
contaminated to various degrees from 10900 MP/km? to
2,090,000 MP/km? or from 0.27 MP/m® to 34000 MP/m* { Table S2).
For instance, concentrations of 180,900 = 229,533 MP/km? with a
size class ranging from 112 pm to 5 mm were reported in Qinghai
Lake (China), which was mainly due to plastic waste from tourism
(Xiong et al, 2018). Contamination of 31 = 10° MP/m’ and
13 x 10° MP{m3 with a size class from 330 pym to 5 mm was re-
ported for Ulansuhai Nur Lake {China) (Wang et al., 2019}, In Lake
Dziekanowskie and Kalwa Lake (Poland ), 4.7 ug of MP fibres/m® and
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44 pg of MP ﬁhres}m’ were reported, respedtively (Kaliszewicz
et al, 2020). MP pollution in the surface water of urban lakes
showed the lowest concentrations in Zarich (Switzerland) with
10,900 MP/km?* (Faure et al., 2015), Iseo ( Italy) with 11,479 MP/km?
(Binelli et al, 2020), Michigan (USA) with 15,698 MP/km? (Mason
et al, 2016), and Kallavesi (Finland) with 027 = 018 MP/m?
(Uurasjarvi et al., 2020), Bolsena (Italy) with 2.51 MP/m?, Chiusi
(Italy) with 3.02 MP/m?* {Fischer et al, 2016) and, Simcoe (Canada)
with 0.4-13 MP/m’ (Felismino e al, 2020 In Press, Corrected
Proof). Therefore, some rural lakes (such as Khovsgol with
20264 MP/km? or Sassolo with 26 x 10° MP/m’) seem more
contaminated than some urban lakes. The urban Kallavesi Lake
(Finland} contains 027 = 0.18 MP/m’ (Uurasjirvi et al, 2020),
whereas nine rural lakes in Argentina contain 090 = 0.60 MP/m*
(Alfonso et al, 2020b). This could be explained by the lake char-
acteristics (depth, surface area, etc.) that influence the MP con-
centration. The larger surface area of Kallavesi Lake (473 km?®),
compared with that of Arzentinean lakes (mean of 88 km?) could
be a plausible explanation for the MP concentration. The different
sampling methodologies, with a mesh size of 333 pmin Finland and
38 pm in Argentina could also lead to inaccurate result compari-
sons. Logically, some urban lakes are more contaminated than rural
lakes. For example, Qinghai Lake (China) showed 9 times more MPs
in the surface water than Khovsgal Lake { Mongolia) with 180900
particles/km? and 20264 particles/lkm®, respectively. However,
these disparities could also be linked to the sampling methodology
because 112 ym and 333 pm meshes were used for Qinghai Lake
and Khiwsgsl Lake, respectively. It is of fundamental interest to
ease the parallel comparison of results by using a consistent
methodology to sample the same size dasses of MPs. In addition,
quantification by particles/km? or particles/m® or use both is of
importance. In lake bottom sediments, MP contamination also has
different magnitudes from 0.7 MP/kg to 7,593 MP/kg and from
0.8 MP/m® to 339 MP/m? The concentrations of lakeshore sedi-
ments vary less, from 04 MP/kg to 760 MP/kg. Dongting Lake
(Yueyang, China) contained 389 = 66 particles/m® to 501 = 331
particles/m” in the lakeshore sediments (Jiang et al., 2018). The MP
concentrations in sediments of Lake Yenagoa (Nigeria) ranged from
1,000 particles/m® to 8,330 particles/m® during the dry season and
201 particles/m” to 8370 particles/m” during the raining season
(Oni et al, 2020). Finally, the lakeshore sediments of lakes Albano,
Bracciano, and Vico(Italy) contained 3.4 g/m? of MPs (lannilli et al.,
2020). The disparities in the MP concentration in sediments could
be linked to the lake depth and polymer density, which modify the
fate of these particles in the water column. For example, Qinghai
Lake (China) contained 180900 particles/km? in the surface water
and 50 particles/km® to 1,290 x 10° particdes/km® in lakeshore
sediments, thereby underlying the role of the sediment (at least
temporarily } as a sink. Future studies should measure the MP
sedimentation flux in the water column to better understand the
factors influencing MP accumulation in sediment. MP pollution of
beach sediments was studied for some urban lakes (but not for
rural lakes). Various methodologies have also been used with
different unit systems (particles/m?®, partides/m?, particles/g and,
g/n7 ). Several authors have also worked on the MP contamination
in fauna. Three fishes out of forty and eight birds out of nine con-
tained plastic particles in their gut contents in several European
and Swiss lakes (Faure et al., 2015; Faure and De Alencastro, 2016).
Amphipods (Cryptorchestia garbinii) contained a mean of 2.0 par-
ticlesfindividual and 48 particles/individual in the Italian Lake
Albano and Lake Bracciano, respedtively (lannilli et al, 2020). Yuan
et al.(2019) measured 0 particles/fish to 18 particles/fish in Poyang
Lake (China). Twenty percent of the collected fish in Lake Victoria
(Uganda) contained MPs(Biginagwa et al., 2016). In the Lake Mead
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National Recreation Area (USA ), the MP concentration in shellfish
ranged from 2.7 particles forganism to 105 particles/organism, and
the MP concentrationin fish mnged from0 particles/forganism to 19
partidesforganism (Baldwin et al, 2020). Xiong et al. (2018)
detected 54 = 3.6 partides/fish in Qinghai Lake (China). Aquatic
fauna is affected by MP pollution of lakes. However more studies
are urgently needed in rural lakes to determine the order of
magnitude related to the different sources. Further studies should
focus on MP contamination in pelagic and benthic fauna to better
understand the transfer pathways and potential impacts on the
ecosystems. Finally, snow and ice samples near the shore of a
lacustrine environment have been studied in Finland at Vesijarvi
Lake (Scopetani et al, 2019) The MP concentrations were
117 = 18 x 10° particles/m® melted snow and 8 = 1 x 10* particles/
m? melted ice. The high porosity of the snow matrix could play an
important role in trapping airborne synthetic fibres (Scopetani
et al, 2019). Microplastics contamination in lakes depends on
many sources and the functioning of the hydrosystem It is essential
to conduct studies to inventory all the MP sources and methods of
transfer in a specific lake ecosystem, induding its watershed, to
understand the mechanisms of MP contamination and to deduce
actions to preserve and for, restore the lacustrine environment. The
impact and transfer of MPs in lake ecosystems are also dependent
on the particle size and, polymer composition. Therefore, it is
important to identify the main types of MPs in lakes.

33. Predominant types of particles in lakes

33.1. Microplastic sze classes

Most of the plastic particles were < 2 mm in all the studied
lakes, except for lakes within the Siling Co basin (northern Tibet),
where most particles were between 1 mm and 5 mm (Zhang et al,
2016). In most cases, the particles were < 1 mm in size (Alfonso
et al., 2020a, 2020b; Boucher et al., 2019; Cable et al, 2017; Di
and Wang, 2018; Egessa et al, 2020; Eriksen et al, 2013; Fischer
et al,, 2016; Free et al., 2014; Gonzalez-Pleiter et al., 2020; Irfan
et al, 2020; Mason et al,, 2016, 2020; Su et al, 2016; Uurasjarvi
et al, 2020), and even < 500 pm (Boucher et al., 2019; Fischer
et al, 2016; Gonzilez-Pleiter et al, 2020; Jiang et al, 2018;
Uurasjarvi et al., 2020; Xiong et al, 2018; Yin et al, 2020; Yuan
et al., 2019) (Table 1). In the Great Lakes (Canada, and USA), the
number of small plastic particles (106 pm—1.00 mm) was 130 times
higher than that of large particles (1.00-4.75 mm) (Gable et al,
2017). In Kallavesi Lake (Finland), the partides were
20 pm—300 pm in size (Uurasjarvi et al, 2020). Plastic particles on
the rock surfaces from the bottom (0.75 m) of a shallow lake in
Svalbard (Norway) were divided as follows: 25% < 350 pm,

1ablke 1
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50% < 670 pm, and 75% < 1400 um {Gonzalez-Pleiter et al, 2020).
Many parameters could affect the size distribution of MPs in lakes.
In Poyang Lake (China), plastic partides in fish are larger
(82.1% > 500 pm)than those in surface water and sediments(73.1%
and 57.1% < 500 pm, respectively), thereby suggesting a selective
effect during the intake (Yuan et al., 2019). Shoreline sediments in
Lake Victoria (Uganda) contained more MPs of all sizes than in the
lake sediments (at a distance of 250 m and 500 m from the
shordine}. This could be due to the proximity of the shoreline
sediments to land-based sources (Egessa et al, 2020). In Lake
Yenagoa (Nigeria), 74.9% of the particles in water and sediment are
1.00-3.00 mm in the dry season and 89.1% of the partides are
0.51-1.00 mm in the rainy season {(smaller MPs may originate from
deep fragmentation of large plastic debris) (Oni et al, 2020)
Various sizes of MP particles could also be caused by the significant
variation inthe sampling methodology. For instance, surface waters
are sampled with nets of different mesh sizes, namely 38, 47, 112,
300, 330, 333, and 355 pm or pumped through different filters: 20,
48, 50, 100, 300 pm. Further studies must be conducted using a
unique sampling methodology, unit system (particles/km? or par-
tides/m?), and quantification of the different size classes (per-
centage of the total). Recommendations for scentific community
are provided in Section L

332 Polymer types

The most common types of polymers in lakes ( surface water and
sediment jwere PE and PP (Fig. 3 . These results can be linked to the
2018 glohal demand for polymer, with 175% LDPE, 122% HDPE and,
193% PP (PlasticsEurope, 2019). The other polymeric materials
produced industrially at the international scale are polyvinyl
chiloride (PVC) (10%), polyurethane (PUR) (7.9%), polyethylene
terephthalate (PET) (7.7%), polystyrene (PS) and expanded poly-
styrene (EPS) (6.4%) and others (¥%). The variation of MP
composition (polymer types) between lacustrine compartments
(surface water, sediment, snow fice) could be due to differences in
the polymer densities, MP forms, potential MP sources, watershed
characteristics. Overall, PE and, PP were predominant, other poly-
mers (eg.: PVC, PA, PET, etc.) were found in several lakes but to a
lesser extent. The MP compasition in the surface water was similar
in maost lakes however in some areas, more specific signatures were
reported. Those particular signature were observed for one spedfic
scentific paper or one spedfic country suggesting a site-spedific
contamination. Despite the studies number, few data were avail-
able in all akes, even less for snow and ice. In this last compart-
ments, the main polymer types were CE and, PA that were mostly
found in the form of fibres which was consistent with an atmo-
sphericorigin. As for the particle size, the chemical compasitions of

Distribution of the plastic partide sizes in workiwidelakes with their concentration an the surface water acaording to ampling methado logy used. (N) means researches used

net and (P) means researches used pump

Country Mesh (um) Size (um) Concentraion on surface water References
Argentina 38(N) 7075 <1000 90 < 107" £60 < 107" mp/m’ Alfomso =t al. (2020)
47(N) 628 <1000 14 x 1072 40 x 10' mp/m’® Alfonso et al. 2020)
China 48(p) 798% < 1000 47 % 107 28 « 10° mp/m’ Di et Wang (2018)
s0(P) 80 < 2000 17 % 107 64 % 1¢° mp/m’ Wang et al (2017)
50(P) 65% < 2000 12 % 10°¢ 23 « 10° mp/m” Wang =t al (X18)
112(N) 731% < 500 50-34 x 10'mpjm’ Yuan et al (2019)
Mtaly 300 (N) < %0 25and 30 mlplm"('::wo lakes) Pischer et al (201 6)
China 330 (N) 982% - 2000  31-11 x 10" mpf M3o et al. (2020)
Finland 333 (N)and 20; 100; 300 (P)  20-300 027+ 018 and 16 < 107 73; 12+ 17; 18 & 23 mpfm’ respectively Uurasjarvi et al (202X0)
Gnada, USA 355(N) 1% < 999 43 x 10%: 1.2 x 10°mp/km? Eriksen et al (2013)
355 (N) 595 < 999 17 % 10*mp i’ Mason ot 3l (2016)
355 (N) 73% < 99 23 % 10% and 45 x 10" mp/km® (two lakes) Masan et al. (2020)
Mangoalia 355(N) 41% < 9% 13 « 10* mpkm? Pree et al (2014)
6
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the MPs varied greatly among the lakes. In Lake Yenagoa (Nigena),
the polymer types of the sampled MPs were related to the season.
In surface water and sediment, 72.63% PET and 10.90% PVC were
observed during the dry season compared with 8150% PVC and
4.20% LDPE during the rainy season. The high presence of PVC
during the rainy season was thought to originate from the erosion
of water pipes of neighbouring communities. The significant pres-
ence of PET during the dry season could be attributed to the
importation of raw material from other regions by three plastic
companies produdng PET bottles for soft drinks and water, which
was located a few kilometres from the lake share (Oni et al, 2020).
The release of plastic in Lake Geneva (Switzerland) was estimated
to have four main contributors, namely tire abrasion, the con-
struction sector, the textile industry and, the packaging industry
(Boucher et al, 2019). Tire wear partides (TWPs) are a recent
research topic that requires further investigation to determine its
importance in the MP contamination of lakes. All MPs are first
compaosed of polymers, but they also contain two components,
namely chemical additives (plasticiser, UV blocker, antioxidative
compound, flame retardant, etc) and, chemicals (polycyclic am-
matic compounds, trace metallic elements, etc.) absorbed from the
surrounding environment. The leaching of these additives and
pollutants from the plastic surface to the surrounding waters can
affect the ecosystemn (Wong et al, 2020). In addition to their
chemial composition, the shape of MPs can also greatly determine
their fate and impacts.
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333 Particle shapes

The most commonly identified polymer forms in lakes (surface
water and sediment) were fibres, and, fragments (Fig. 4). The MP
fibres contamination in lakes could be linked to urban sources
(wastewaters, washing machines). Indeed, urban network was
supposed to be a major MP source in lakes. Investigating MP fibres
proportions in relation to watershed inhabitants could be of high
interest, confirming the necessity of watershed characteristics
reporting in future studies (Section 1). Pellets and films were also
frequently found compared to foams. Given the results, not link
could be established between the polymer forms and lacustrine
compartments (surface water and sediment). Concerning fishes,
only two polymer forms were observed namely, fibres and frag-
ments. However, very few studies investigated MP poliution in lake
fishes. Moreover, the probability of finding fibre and for fragment in
fish was highest than other polymer forms given the distribution of
the particle forms in lake sediments and surface waters. Even if the
results in this figure were not conclusive, it allowed to present an
overview of polymer forms in all the investigated compartments of
the lacustrine environments across the globe. This lack of data
highlighted the importance of increase studies on freshwater
fishes. In Switzerland and Italy, the most represented forms are
fragments and films. However worldwide, fragments and fibres are
strongly represented. In nine lakes in the Pampean Region
(Argentina), MP fibres ranged from 66.70% to 96 40% (Alfonso et al.,
2020b). Determining the partide shapes is essential to under-
standing the fate of MPs in lake ecosystems (eg. fibres and foams
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will probably float) and, the impacts on biota (e.g. coarse fragments
may injure the digestive system in fish while nanopartides may
translocate into organs).

4. Sources of microplastics in lakes
4.1. Introduction

The sources of MPs in lakes are numerous, and MPs can be
transferred from various origins. Plastic pollution has three origins,
namely macroplastic fragmentation in the environment, wear and
tear of products that contain plastic polymers (e.g. fragmentationof
textile fibres during washing, paints, and tires}, and intentional
origin (eg. exfoliants, industrial abrasions, and drug vectorisation)
(INERIS, 2018). The prindpal top-down MP sources are tires, paint
markings, plastic resins, and dothing made of synthetic fibres
(Hann etal, 2018). Moreover, MP pollution is intensified byclimatic
conditions. According to previous research, there are several
dimate change impacts concerning MPs in aquatic ecosystems
{(Welden and Lusher, 2017; Zhang et al., 2020b). MP emissions to
the environment and, transport increase through precipitation,
flooding, glacier melting, and runoff; plastic in the atmosphere
intensifies with the increase in strong wind events; MP suspension
from sediments increases through wind and water currents as well
as temperature changes in water; and plastic retention increases
through higher evaporation in lakes (Boucher et al, 2019b).
assumed “the potential role of big lakes as a barrier preventing
maore plastic from reaching the oceans”. The previous works point

out the lack of integrated studies considering the whole ecosystemn,
which is crudal for future investigations of MP pollution in lakes
integrated at the catchment scale. This should help to understand
the involvement of each potential MP contamination source in
lakes, namely soil leaching and road runoff, wastewater treatment
plant (WWTP} discharge, atmospheric fallout, and in-situ macro-
plastic fragmentation. Indeed, these sources are influenced by the
population density (e.g. increase in single-use plastics}, road den-
sity, impermeable watershed area, industrial activity of plastic
production/transformation, climatic conditions and, lake charac-
teristics. Public authorities require these elements to act on major
sources and implement new policies to reduce the plastic
contamination in lakes.

42 Macmoplastic fragmentation

Fragmentation of macroplastic waste could be one of the main
sources of MPs in lakes. Most of the knowledge on plastic frag-
mentation is based on in vitro experiments with ultraviolet (UV),
thermal, or bio-degradation. Limited knowledge was acquired un-
der real environmenta conditions in which degradation mecha-
nisms occur simultaneously or successively. Environmental
conditions (UV irradiation intensity, pH, and temper-
ature) chemical and, physical properties of plastic polymers (den-
sity, arystallinity, and the presence of additives ) play crucial roles in
plastic fragmentation. Plastic polymers from oligotrophic lakes can
break up more easily with high UV penetration and weak
biofouling, which reinforce the polymer durability ( Andrady, 2003,
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2011; Free et al, 2014).In lakes athigh altitudes, low temperatures
and snow cower can better maintain the plastic partice integrity
(Andrady, 2003; Free et al, 2014). However, macroplastic degra-
dation is weaker in freshwater than in marine ecosystems owing to
weaker current and limited wave action (Vaughan et al, 2017).
However, littoral waves, espedally in vast lakes, can cause higher
fragmentation rates (Imhof et al, 2013 ). Low turbulence and wave
action in some freshwater ecosystems lead to longer pollution
persistence. The estimations of plastic longevity range from hun-
dreds to thousands of years (Bames et al, 2009). In 2016, plastic
particles were found in each sediment sample from Lake Geneva
(Switzerland), which mainly originated from macroplastic frag-
mentation { Faure and De Alencastro, 2016). Plastic pollutionin Lake
Michigan (USA) also revealed a high concentration of secondary
MPs (from the breakdown of larger plastics ), espedially fragments
(Mason etal,, 2016). Near Dongting Lake ( Yueyang, China) and Lake
Victoria (Uganda), synthetic fishing nets have a strong impact on
plastic contamination and constitute a major source of secondary
MPs (Egessa et al, 2020; Yin et al, 2020). The predominance of
coloured MP partides could reflect macroplastic fragmentation
(Migwi et al, 2020). Finally, a large amount of cellulose acetate,
which is one of the main dgarette filter components, was reported
in Lake Ontario (Canada/USA){Grbicet al, 2020). The prevalence of
small plastic particles from fragmentation was also reported in
Khavsgol Lake (Mongolia) (Free et al, 2014) and Taigu and Poyang
lakes(China} (Su et al,, 2016; Yuan et al, 2019). Plasticdegradation
processes, namely cracking, splitting and, biofilm formation, seem
globally similar in freshwater and marine ecosystems (Imhof et al,
2013; Li et al, 2020; Zbyszewski and Corcoran, 2011). However,
little is known about the kinetics of fragmentation in lakes. After 25
weeks of accelerated weathering in water under xenon lamp irra-
diation, low-density polyethylene (LDPE) films split into smaller
fragments(62% on average) corresponding to the definition of MPs
(<5 mm), thereby suggesting that long residence times in water
lead to MP fragmentation and contamination of the aguatic envi-
ronment (Julienne et al, 2019). Mechanical properties at the poly-
mer surface play a major role in the fragmentation pathway
whereas the fabrication process may influence the propagation
direction of the cracks. The size distribution of plastic fragments
may be linked not only to the nature of the polymer, but also to its
manufacturing process (Julienne et al, 2019). The number of
polymer particles fragmented by UV exposure and mechanical
abrasion increased with decreasing size in all polymer types. Ac-
cording to Song et al. (2017, mechanical abrasion by sand mini-
mally fragmented polyethylene (PE) and polypropylene (PP)
without UV photo-oxidation. Moreover, the rate of fragmentation
increased with UV exposure depending on the polymer type.
Twelve months of UV exposure and two months of mechanical
abrasion of PP and PE produced 6,084 = 1061 particles/pellet and
20.0 + 83 partides/pellet (mean = SD), respectively. To roughly
quantify the fragmentation flux in the lake, we considered a mean
fragmentation rate of 3,052 MP/pellet (independent of the poly-
meric composition) and the average weight of one pellet (Song
et al, 2017) to 20 mg. As the concentration of macroplastics in
the surface water of Lake Geneva was measured as 44,000 mg/km?
(Grand Lac) and 27,000 mg/km? (Petit lac) (Faure et al, 2015) we
estimated a fragmentation flux from the surface as high as
1.1 x 10° MPJy (SI Calculations). We also estimated the macro-
plastics concentration of surface waters in worldwide lakes with
available data in literature by calculating the mean MP concentra-
tion (mpfkm?) in surface waters of lakes, namely 2,808 .98 macm-
plastics/km? (based on Cable et al,, 2017; Faure et al., 2015; Faure
et al, 2012; Mason et al., 2016). We linked this macroplastics
concentration estimate to MP concentration in the corresponding
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lakes surface waters(based on Cable et al., 2017; Faure et al, 2015;
Faure et al, 2012; Mason et al., 2016), namely 133,741 mp/km>.
Additional studies are however required to dearly comprehend the
mechanisms, quantify the kinetics of fragmentation within the
environment, and determine the predse origins of macroplastics
waste from industrnal, agricultural and, domestic use, among
others.

4.3 Wastewater

WWTPs might be an important source of MPs in lacustrine
environments depending on the WWTP setup, population density,
or discharge of wastewater into lakes (Bretas Alvim et al,, 2020).
Wastewater contains both types of MPs, namely primary (tiny
particles designed for commerdial use, e.g. personal care produds)
and secondary (from the breakdown of larger plastics, eg. textile
fibres in domestic wastewater or tire particles in stormwater}. For
instance, the influent of a Hong Kong WWTP contained 7.1 = 6.0
particles/L to 12.8 + 5.8 particles/L with intra-day variations of
6.6 x 10° partides/d and 12 x 107 partides/d (Cao et al., 2020).
Several experiments confirmed that textile fibres are an important
component of MPs in wastewater. One item of dothing produces
more than 1,900 fibres per wash (Browne et al., 2011); one fleece
produces approximately 110,000 fibres (Carney Almrmoth et al,
2018), and 5 kg of polyester (PES) cloth can release approximately
6,000,000 microfibres ( De Falco et al, 2019). Fibres represent 70% of
MPs in tributaries from WWTPs( Talvitie et al, 20 16). The effidency
of MP removal in WWTPs varies between 88.0 and 999% (Uddin
et al, 2020). The average concentration of MPs and other anthro-
pogenic particles (with a Fourier-Transform Infrared spectroscopy
or Raman spectoscopy signal of an anthropogenic dye) found in
wastewater effluent was 133 £ 15.5 particles/L near Lake Ontario
(USA and Canada). Fibres were also the dominant category in
WWTP effluent with 90% relative abundance (Grbic et al, 2020).
The disposal of treated effluents can add approximately
1.5 x 10” MPjy to the aquatic environment, whereas the discharge
of untreated effluent is likely to add 3.9 x 10"® MPjy at the global
sale(Uddin et al., 2020).

4.4. Stormwater, agricultural runoff, and ributanes

Surface runoff and lake tributaries could also be significant
sources of MPs according to the lake catchment basin charactenis-
tics and dimatic conditions. Rivers represent an important source
of MPs because they can collect WWTP effluents, untreated
stormwater, road runoff, and agricultural runoff. As an example, the
MP abundance increased in the Cooks River estuary (Sydney,
Australia) from 400 particles/m’ to 17,383 particles/m* before 2
days of heavy rain events (Hitchcock, 2020). Rain and storm events
may be key moments of MP contamination in lake ecosystems. In
Lake Ontario (USA and Canada), MPs in sediment samples were
maostly carried by nearby tributaries (Ballent et al, 2016). The
average concentrations of anthropogenic particles were 154 = 7.9
particles/L in stormwater runoff (sampling in urban rivers during
wet weather) and 0.9 = 13 partides/L in agricultural runoff near
Lake Ontario (USA and Canmada) (Grbic et al, 2020). The most
abundant particles in stormwater samples were microfibres (41%)
and tire and road wear particles (TRWPs) (22%) (Grbic et al,, 2020}
Sewer overflow systems and urban runoff are also major sources of
MPs in different subalpine lakes (Faure and De Alencastro, 2016).
For example, the plastic inflow in Lake Geneva (Switzedand) was
estimated to be between 34 tjy and 83 tjy (average 59 t/y) with
strong inputs from mad and urban runoff after predpitation
(Boucher et al,, 2019). The mass of TWPs ultimately entering the
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aquatic environment strongly depends on the extent of collection
and treatment of road runoff, which is highly variable {(Wagner
et al, 2018). Up to 11,000 tly of TWPs from German highways can
enter surface waters (Wagner et al., 2018). Agricultural runoff can
also contaminate tributaries and the lacustrine environment
because of plastic mulching, WWTP sludge spreading or even
irfgation with recycded wastewater (an approach used in a few
countries). Plastic mulching is an agricultural technique used to
reduce evaporation, suppress weeds, conserve moisture and in-
crease soil temperature. In China, MP concentrations in agricultural
soil increased overtime with 5,15, and 24 y of continuous mulching
with 80.3 £ 49.3, 308.0+ 1381, and 1,0756 = 346.8 particles/kg soil,
respectively (Huang et al, 2020). The spreading of liquid or dewa-
tered WWTP sludge may also be a source of MP to lakes through
agricultural soil leaching. There is still uncertainty about how the
plastic debris interacts with the microorganisms constituting the
sludge during biological wastewater treatment processes. However,
the MP concentrations varied between 82 partides/g (dw) and
3014 particles/g (dw) in sludge samples collected from a municipal
WWTP based on the conventional activated sludge process in
Finland (Lareset al, 2018).1In addition, play areas and sports fields
can also generate large quantities of MPs in stormwater systems:
they are considered the fifth major source of MPs in Gemmany
(Bertling et al., 2018).

4.5. Ammospheric fallout

Atmospheric fallout enriched in MPs has been observed in ur-
ban, industrial, and remote areas (Zhang et al, 2016, 2019; Zhang
et al, 2020a). Atmaospheric transport constitutes a large flux of
plastic particles in the envimnment, but it has been poorly studied
(Horton and Dixon, 2018). In the Paris Metropolitan Area, 3.5 x 10"
and 7.6 x 10" synthetic fibres could originate from the atmosphere
per year, thereby leading to an atmospheric flux of 18 x 10° syn-
thetic fibres/(km?-d) to 37 x 10° synthetic fibres/{km?.d) (Dris,
2016} Intense precipitation (ran, storm and snow) probably in-
creases MP atmospheric fallout via washout of MPs (Allen et al,
2019; Dris et al, 20163, 2016b). In the absence of wastewater
discharge to the Hampstead No. 1 Lake near London, atmospheric
fallout was considered the main source of MPs as fibres were
mostly observed in sediment samples (Tumer et al., 2019). Syn-
thetic textiles and TRWPs are considered the major sources of MPs
in the atmosphere with a majority of fibres and fragments (Yulan
Zhang et al, 2020). To the best of our knowledge, the mean fluxes
of MPs in atmospheric fallout vary from 36 « 10° particles (km?- d)
to 770 x 10° particles \km?-d) (Allen et al, 2019; Cai et al, 2017;
Dris etal., 2015, 20163; Klein and Fischer, 2019; Wright etal, 2020;
Zhou et al, 2020) (Fig. 5). Therefore, the mean flux of MPs in at-
maospheric fallout can be estimated as 287 x 10 partides/(km?*.d).
Even if data from atmaospheric fallout are more detailed than data
from other MP sources to lakes worldwide, further studies should
imperatively determine both the atmospheric MP flux and MP
concentration in surface water for one specific lake area to under-
stand the real impact of atmaspheric fallout. Future work is ur-
gently needed to dearly quantify the MP flux to lake water at the
catchment hasin scale, namely in-situ macroplastics fmgmentation,
wastewater or stormwater discharge, agricultural soil runoff, and
atmaspheric fallout.

4.6. Estimates of source contributions to lake contamination by
microplastics

Depending on the catchment features, the relative contribution
of each source of MPs to a lake may considerably differ both in
nature and intensity. As a recent example, Lake Ontario (USA and
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Fig. 5. Atmospherc Gllne (wet and dry) of microphstics beween differem
geographical alizaion (partdefkm?/day x 0%} For each Jocdization mean con-
cemraion 1s writen and also the 52 dxs studied (gm). Numbers are rounded to the
nexest umt.

Canada) is exposed to various sources of MPs. Some of them have
been quantified with MP (> 125 um) concentrations (Grbic et al.,
2020), namely WWTP discharge, impermeable urban surface
runoff, and agricultural runoff. The concentrations are highly vari-
able with 15400 = 7900 partil:les,‘m3 in stormwater runoff (rela-
tive abundances of fibres of 41%, and TRWPs of 22%)
13,300 = 15,500 partides/m® in wastewater effluent (90% fibres),
and 900 = 1,300 particles/m® in agricultural runoff (no dominant
category). Unfortunately, the intensity of these sources(asa flux of
MPs to the lake) cannot be estimated as the flow rates have not
been measured. Boucher et al. (2019) estimated, for the first time to
our best knowledge, the contributions of the different MP sources
toa lake contamination. The apprmoach based on field measurement
showed the following MP (> 300 umto S mm) contributions: 413t/
y river discharge (wet period), 89 t/y urban runoff, 5.6 t/y river
discharge (dry period), 2.6 t/y storm overflow, 0.05 ty waste water
effluent and, 0.03 t/y atmospheric fallout. In Western Europe waste
management systems are efficient (in Germany MP retention of
97% (Mintenig et al., 2017)), these estimated fluxes could be higher
in countries with less efficdent waste management systems. How-
ever, the watershed characteristics are essential to understand the
MP contamination in a spedfic lake. In our review, we estimated
the MP contribution of macroplastics fragmentation to reach
11 x 10° MP/y corresponding to approximately 0.03 ty which is
similar theatmaspheric fallouts estimated by Boucher et al. (2019b)
(003 tly > 300 um). Our own estimations on fallout flux was0.2tjy
(MPs > 300 pm) (SI Glaulations } which was of the same order of
magnitude. However, these calaulations were strongly dependent
onsize partide, volume particle and, density. Therefore, reporting
MP size distributions, watershed characteristics, polymer types and
forms are essential in future studies and to improve estimations
(Section 1). Macroplastics fragmentation and atmaospheric fallouts
could be weak MP sources in lakes. The main limitation on atmo-
spheric deposition fluxes is the lack of data on rural areas. Conse-
quently, the main sources of MP to lacustrine environment would
be the leaching of MP from rural areas or other sources suchas road
runoff which are not treated by WWTP. Given these results it would
be important for future studies to study the MP flux fromurban and
impermeabilized watershed which are a significant source of MPs
in the environment and, on atmospheric fallout which could be the
main source of MP in more remote lakes. We also suggest to
investigate tributaries, from now on it is absolutely necessary to
workon potential MP sources linked to the investigated lake asHu
et al. {2020) wrote “rivers became an important source of MPs in
lakes and studying surrounding rivers while working on a lake is
essential”. The sdentific community is aware of MP in freshwaters,
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now it is time to understand where they come from and the MP
quantities of each potential sources. Future studies should focus on
the different point sources and diffuse sources in contrasting wa-
tersheds (urbanised or rural) to precisely quantify the intensity and
compaosition of each source. This will help public authorities, local
policies, or companies to guide best management practices and
future mitigation strategies for the reduction in MP pollution,
which is highly variable from one lake to another.

5. Conclusion

MP pollution was reviewed in 98 lakes worldwide with a
distinction between rural (20) and urban (78) lakes, according to
the supposed main influence of the nearby population density.
Remote lakes should be also studied to clearly quantify the fluxes of
various MP sources. In this review, we noticed MP pollution in each
of the 98 investigated lakes. Some lakes showed MP contamination
in the surface water, sediments (lake, shoreline, and beach), trib-
utaries, aquatic fauna, ice and/or snow. The common MP size class
studied was 300 ym to 1 mm. The MP concentrations were some-
times higher in rural lakes than in urban lakes. We insist on the
importance of identifying MPs sources (macroplastics fragmenta-
tion, wastewater or stormwater discharge, agricultura and road
runoff, tributaries, and atmospheric fallout) and quantifying their
respective flux to the lake to inform public authorities in order to
take accurate actions for plastic pollution reduction. For example,
input plastic flows in Lake Geneva from land were estimated to be
55 tly; the plastic stocks were 0.10 t on the surface, 10 t on the
hanks, and 580 t in the sediments, and the plastic out flows were
5 tfy in the outflow of the Rhone river, 10 t/y in coastal clean-ups,
and 40 ty in sediments (Boucher et al, 2019). This study will
allow public authorities to act on precise areas and set effective
systems, such as stormwater retention tanks to avoid WWTP
bypass in tributaries, tertiary treatment in WWTPs to selectively
remove plastic fibres, stormwater retention ponds to intercept tire
partides from road runoff, mainstream awareness campaigns,
intensification of the number of recyding and garbage bins (in ur-
ban but also rural areas), campaigns to raise public awareness
concerning remote pollution, bans on single-use plastic, use of
reusable packing and dishes in every sector; construction of new
recycling centres and penalties for non-reusable packaging.

Author statement

Julia Dusaucy: Conceptualization, Formal analysis, Investigation,
Wiriting Original Draft, Writing Review & Editing, Visualization.
David Gateuille: Validation, Writing Review & Editing. Emmanuel
Naffrechoux: Validation, Writing Review & Editing. Yves Perrette:
Validation, Writing Review & Editing.

Ded aration of competing interest
The authors dedare that they have no known competing

financial interests or personal relationships that could have
appeared to influence the work reported in this paper.

Appendix A. Supplementary data

Supplementary data to this article can be found online at
https: //doi.org/10.1016/j.envpol 2021.117075.

References

Hames, DKA. Galgani, F, Thompson, RC, farlaz M, 2009 Acumulbition and
fragmentation of plastic debris in global environments Phil. Trans. R Soc B

| Contamination aux microplastiques des environnements lacustres francais, en étages alpin et subalpin |

n

Emvironmentd Polluion 284 (2021) 117075

364 19851998 hetps:fdotor 2101098 frsth 2008.0 205,

Alfonso, M, Ariax AH. Piccola, MO, 2020. Microplstics integrating the
zooplanktonic fraction in 2 saline Lke of Argentina: nfluence of water man-~
agement Enviran. Monit. Assess. 192, 177 https: [dolorg/ 101007 530661020+
80801

Alfonso, M8, Scarda, E, Seitz, C, Manstretta, GMM, Ronda, AC, Arias, AH,
Tomba J.P, Silva, LL Perilla, GME, Picml, MC, 2020. Firt evidencae of
macroplastics in nine lakes across Patagomia (South Ameria). Sa.Total Environ
733 139385 https:f/dai org/ X106/ scitotenv 2120139385

Allen, S, Allen, D, Phoenix, V.R. Le Roux, G, Durintez Jiménez, P, Simomneaw, A,
Binet, S_Calop, D, 20 8. Atmas pheric tansport and depositon of microp lastics
in 3 remote mountain cachment. Nat Geosa 12, 339344 https: [ dotorg/
ULX3E 256101903354,

Al Andrady Plastics and the Environment john Wiley & Sons publishing, pp 1-741

Andrady, AL, 201. Micoplastics in the marine environment Mac Pollut. Bull 62,
1596—1605. httpsf[doiorg/ 100N 6/ marpolbu L2011.05.030

Anas-Andres, M, Klumper, U, Rojas-|imenez, K., Grassat H.-P, 218 Micoplastc
pollution increases gene exchange in aquatic emsysteems. Environ. Pollut. 232
253261 https:f dotorg 11016/ envpol 2018 02058

C Arthur, | Baker, H Bamdord Proceedings of the intermational research warkshop
an the ocurrence, effects and fite of miyoplastic maxrine debris NOAA
Technial Memor ndum.

Baldwin, AX, Spanjer, AR, Rosen, MR, Thom, T 2020 Microplastics in bke Mead
National recreation area, LSA: ocurrence and biologial uptake. FloS One 15
(228896 https: [[doiorg/ 101371 jour nal pone (1228896

Hallent, A Corcaran, PL, Madden, O, Helm, PA_ 2016 F} longstaffe Sources and
sinks of microplastics in Canadian Lake Ontario nearshore tni and beach
sediments. Mar. Follut Bull 110, 383-395 htps fdoiog 100016/

Jmarpalbul 206 06032

Bellasi, A, Binda, G Pazz, A, Galafassd S Volta, P Bametv. R, 2020 Migoplassc
cantamination in freshwater env ing on mtenctins
with sediments and benthic arganisms Emrnuunems 7 3@ https: [ idaiorg /
103390 fenviran ments 20400 30

J- Berfling, R. Bertling, L. Hamman Kunststoffe in der Umwelt: Mikro- und Makro-
plstik. Urachen, Mengen, Umweltschidsale, Wirkungen, losungsansatzen,
Empiehlungen. Frauenhoferinstitut fiir Umwelt-, Sicherheits- und Ener-
gietechnik UMSICHT. 10 24306/ umsicht-n 497 117.

Bertaldi C, lxa LZ Mizushima, FA de L. Martins, ECC. Hathisti, MA,
Hinndhg R, Fernandes AN 2020, First evidence of microplastic contami nation
i the freshwater of ke Guaiba, Porto Alegre. Brazil Sa. Total Envir. 759,
143503,

Bharath, KM, Srnivasalu, S. N mal R, Kalan SN,
Antalagan, S.Su;ulu.lLAhgarnm.C.MZl M:aq.ixlla a3 an emeTging
threx to the freshwater ecsystems of Veeranam Lke in south India: 2
multiimemnsiond  appraach.  Chemosphere 264, 128502 https:/dolorg
106 fj.chemasphere 2020128 12,

Biginagwa, F), Mayorma, RS Shashoua Y., Syberg, K. 2016 FR. First evidence of
microplastics in the African great Lakes: from lake Vicoria nile perch
and nile tibpia | Great lake Res 42, 146149 https: [doiorg/ 100016/
HEir201510.012.

Binelli A, Pietrelli 1, Di Vita, S Coscia, L, Sighaelli M, Tarre, CD., Parenti, CC,
Magni, S, Hazard, S, 2020 Bvaluation of plastic mixtures from four Malian
subalpine great Lakes on the hasis of b of zebra . S
Total Environ. 699, 134366 htszadmargH(LlO‘l&;xncnenvlﬂB 134366,

Bordas, G, Urhdnyi B, Micsinai A, Kriszz, i, Palotai, Z, Szabd, |, Hamtosi, Z,
Szoboszlay, S, 2019 Mentification of mooplastcs in fish ponds and nawmral
freshwater environments of the Carpathian hasin, Burope. Chemosphere 216,
110-116 httpsf koiorg/10.1016/jchemasphere 2810110

Boucher, }. Faure, £, Pompini, O, Plummet Z, Wieser, O, Felippe de Alencatra, L,
2019. Micro) plastic fluxes and stocks in Lake Ceneva hasin Trends Amal Chem.
112 66-74 https: [ dovorg/ 1L X6 . rac 201811037,

Bretas Alvim, C, Mendaza-Ro, JA, Bex-Pia A 20X). Wastewater treatment plant
as macroplastics release source — quantification and identifiation sschniques
} Environ. Manag. 255, 109734, https:[fdoiorg 101016/} jenvman 2019 105734,

Browne, MA, Cump P, Niven S} Teuten E, Tonkin A, Galloway, T,
Thompson, R, 2011. Accurmulation of microplastic on shorelines workiwide:
sources and sinks. Environ. Sa. Technal 45,9175 -9179. https: dolorgn01021/
es2(nd1is

Cable, RN, Beletsky D Beletsky, R, Wigginton, K. locke BW, Duhaime, MB,
2017. Dstnbution and modeled transpart of plastic polluton in the Great Lakes
the world's Largest freshwater resource. Fromt. Environ Sci 5 45 https: /)
doiorg/ 103389 fenvs 2077.00045

Cai L Wang ). Peng ). Tan, Z. Zhan Z. Tan, X Chen, Q. 2017. Characeeristic of
microplastics in the atmasphenc Gllout from Dangguan aty, China: pre-
liminary research and firstevidence. Environ Sa. Pallut. Res 24 2492824935
https: fdoLorg/ 101007 5 356N 74N 16x.

Caa, Y, Wang, . Ruan, Y. Wa, R Chen, L. Zhang K, lam, PKS, 200 Intra-day
microplastic variations in wastewater: 2 case study of 2 sewage treatment plant
in Hong Mar Pollut Bull 160, 1535 haps: fdororg/ 100016/
Jmarpolbul 2020111535,

Camey Almroth, BM. Astram, L. Roslund S. Petersson, H. Johansson, M.,
Perssan, N-K, 2018 Quantifying shedding d’symhetxﬁben from textiles; 2
source of micropl lexed mto the envi Emvimn Sci Pollut. Res.
25, n91-1199. hnps Jdoiorg/ 101007/511356-017-0528-2

Carpenter £ Smith, K1 972 Plastics on the Sargaso Sea surface. Scence 175,

s

220



} Dusaaxcy, D. Gateuille, ¥, Porretie et ol

12401241

Conkle, |1 Baez Del Valle, CD., Tumer, | W, 2018 Are we underestimating
iy opl &t contaminaion in aquatic environments ? Environ. Manag. 61,1-8
hetps f fdai o rg/10.100 7/<0026 701 70947 -8

Cox, KD, Covernton, GA., Davies HL, Dower JF, Juanes P, Dudas, SE, 2019
Human omsumpton of ma Lastics. Environ. Sa. Technol 53, N068-7074
httpsf fdoi 01101021 facsest 9H01517.

De Faka, E, Di Pace E, Cocca, M., Avella, \LZO‘IQ The contibution of washing

of synth dathes to mic llution. Sci Rep 9, 6633
htp JIdala!g)‘lO 03841558 9-43023-x.

Di, M Wang |. 218 Microplastics in surface waters and sediments of the three
Corges Reservoir, (hina. Sa. Total Envion 616-617, 1620-1627. https//
dai o rg/ 1071016/} scitoteme. AN 710150,

R Drix First assessement of sources and fate of macro and micro plastics in urban
hydrosystems: @se of Panis megaaty. Hydrology, Université Paris-Est.

Drix R, Lahens, L Rocher, V, Gaspeni, |, Tassin, £, 20165, Premieres investigions
sur les microplastiques en Seine. PIREN-Seine, phase VIL

Dris R imhaf, H, Sanchez, W, Gasperi, }. Galgani, E, Tassin, A, Laforsch, C, 2015
Beyond the ocean: contamination of freshwater ecosystems with (micro-)
plastic particles. Environ. Chem. lett. 12, 539-55Q hittps: [dotorg/ 101071/
ENWIT2.

mx&cmeSnd.M.lhmdgC.Imn&m&Synﬂmxﬁmsma-
mxepheric fallout: a source of microplastics in the ? Mar. Pollut.
Bull 104, 290-293. hitps: [fdaiorg/ 101016 - marpalbul 201601006,

Egesa, R, Nankabirwa, A Basooma, R, Nabwire, R, 2020 Occurrence, distribution
and size relationships of plastic debris along shores and sediment of northern
lake Victoria Environ. Pollut 257, 113442  https:/dolargN01016/
jenvpal 2019113442

Eriksen, M, Mason, S, Wilson, S, Bax, C, Zellers, A, Edwards W, Farley, H
Amatw, S, 2013. Microplastic pollution in the surface waters of the Laurentian
great lakes Mar FPollut Bull. 77 17182, hetpsyidoiorgNOI016/
Jmarpol bu L2013 %0000,

faure, F_ DeAlencastra, E, 2016, Micropl s tiques : situation dans les eaux de surface
en Suisse. Fachartikel Aqua Gx 4, 72-77.

faure, E, Corbar, M, Baecher H, Felippe, L 212, Polhstion due to plastics and
migoplatis in lake Ceneva and in the Mediterranean sea. Arch. S 65
15764

Foure, E, Demars, C, Wieser, O, Kunz M., de Alencastra, LE, 2015. Plastic pollution
in Swiss surface waters: nature and concentrations, intection with pollutants.
Enviran. Chem. 12, 582-591. https: [[doLorg/ 100071 EN14218.

MEL Felismina, PA Helm, CM. Rochman. Migoplastic and other anthr

Environmentd Pollution 284 (2021) 117075

daiarg/ 101016 f marpalbul 2020 111555

Huang Y. Llu.Q.J'aw Yan, C.Wa;j.mo.ngnmlmnlphm:mldlm;x a
source of microp s in the en iron. Pollut. 260,
114086 https: [ doLorg/ 10306 j =nvpal 20 20114096,

lamnilli, V., Corami, E, Grasso, P, Lecee, P Buttinelly, M, Setini, A, 2020. Plastic
abundance and seasanal variation on the sharelines of three volcanic ikes in
Central : can s help detect contamination? Environ. &1 Pollut
Res 27, 1471114722, hitps: fdoiorg/ 101007/511356-02007954.7.

Imhof HX, leva, NP Schmid, . Niessner, R, Laforsch, C, 2013. Contamination of
beach sediments of 3 subalpine Lake with microplastic partides Curz Bol 23
hitps: [idoiarg/ 101016 cub 201309 001. PREG7—RS6S.

INERES, 2018 Domnees t=chmico-éc > ar les sub en
France. micoplastiques last aceemed: 01132021 http: Llwwumemfr[
substances ffrj.

Irfan, T, Khalid S_ Taneez, M. Hashmi MZ, 2020 Plxtic driven pollution in
Pald the first evi e of envi ] exposure to mioplastic in sed-
iments and water of Rawal Lake. Environ. Sci Pollut Res. 27, 1508315092
hitps: ffdoiorg/ 101007 S 113560200783 3-1.

Jiang, €. Yin, L, Wen X Du, C, Wu, L, Long, Y, Liu, Y. Ma, Y. Yin, Q. Zhou, Z,
Pan, H, 2018. Micoplatcs in sediment and surface water of west Dongting
Lake and south Dongting Lake: abundance, source and composition. Int. | En-
viron Res Publ Health 15 2164 m;aﬂdmm;nomm,emmmu

jd’neme.FDelurme.N Lagarde. £, 2019.Fro < to microplastics: role
of water in the fra of poh “Ch ph BG. 12“(&
https: ﬂch\.ory‘l(umﬁnrlmmsphmalﬂ 12408,

Kalizewicz A, Winczek, M., Karahan, K, Kurzydiows ki, D, Gorska, M, Koselak W,
Romanowski |, 2020. The ¢ ination of inland by microplastic fi-
bres under different mthropogenic pressure: preliminary study in Central
Europe (Poland). Waste Manag. Res 38, 12311238, https:{fdaiorg 10.1177)

Kamaukhov, D, Bintskaya, S, Dalinskaya, E, Teplykh, M. Silenka, N, Ermolaeva, Y,
Silow, £, 2020 Follution by mxvo- and microplastic of large lacustrine eco-
systens in Eastern Asia. Pollut. Res. 39, 353355

Kirstein LV. Kimmizi, S, Wichels, A, Garin-Fernander, A, Erler, K.lnde: M.
Gerdts, G, 2016. Dang hitchhikers? Evidence for p
Vibrio spp on miyoplastic particles Mar. Environ Res 120, 1-8 hmn i/
doiorg/ 10109 j marenvres 20607004

Klein, M, Fischer, EX 2019 Migoplstic hundance in amosphenc deposition
within the )\ polian area of Hamburg, G Sa. Total Environ 685,
%—101 httpi udwlmumﬂmuenumgmam

Ry

sl

ik mvmeruldsuilm(sdl*eSme.j.cluhke.R»&
101016/.1% 1£2020.100072

Fischer, EX_ Paglialonga, L, Czech, £, Tamminga, M., 2016. Micopl = tic poll ution in
Lakes and Lke shoreline sediments — 2 Gse study on Lake Balsena and Lake
Chiusi (central Raly). Environ. Pollut. 213, 648657, hetps:/idoiorg101016/
jenvpol2ME03012,

Free, CM_ Jemsen, 0., Mason, SA, Eriksen M. Williamson, NJ. Boldgiv 12014
High-levels of micoplastic pollution in 3 Lrge, remote, mountain ke Mar.
Pollut. Bull 85, 156163 https:/ Molorg/10.1016/pmarpo hul 2014 06.001.

Gasperi, J. Wright SL Drix R, Collard, F., Mandin €, Guerrauache, M, Langlais, V.,
Kelly, FJ, Tassin B, 2018 Microplastics in 2ir : are we breathing it in? Cusr. Opin.
Environ. Sci Health 1 14 https:fdaiorg101016/.mesh 201710002,

0. Gateuille, | Dusaucy, E Gillet, |. Gasperi, R Dris. G Tourreau, E Naffrechoux
Microplastic Contaminaton in Remote Alpine Lakes EGU Generd Assembly,
Vienne, Austria, 105194/egusphereegu20-1292. .

Comzdlez-Pleiter, M, Velamuez, D, Edo, C, Gurretera, O, Gago, }, Baran-Sala, A
Hemandez, LE, Yousef |, Quesada, A Leganés F, Rosal R, fernandez-Pinax F,
2020 Fibers sprexcling wordwide: macroplastics and otheranthropogenic itter
in an Arctic freshwater lake. Sa. Total Environ 722, 137904, https: ({doiorg/
101016/ jscitotenv 20 21137904

Grbi, |, Helm, P, Athey, S Rochman, C, 2020 Microplastics entering northwestern
Lake Ontario are diverse and linked to urban sources. Water Rex 174 115623
https f /dai 0101016/ Lwatres 20 20 115623,

S Hamn, C Sherrington, O Jamieson, M. Hickman, P lhshw.h Hapasalz, G (ole
Investigating options for reducing rek in the of
micoplatis emitted by (but not intentonally added m) products Eunomia
K¥, Final Report 335

Hxtnann NB. Huffe, 1, Thomp RC, H. M. Verschoor AL
Daugaard, AE, Rist, S, Karksson, 1. Brennholt, N Cole, M, Herrling MP,
Hess MC_Ivieva N.E, lusher, AL, Wagner, M, 208, Newemhrgdlemm
Linguage? R dawons for a definition and ¢ & for
plastic debris. Environ. Sci Technol 53, 1039 1042 https: [doLorg/ 101021/
accest8h 05297,

Hitchendk, JN. 2020. Storm events as key
n aquatic ecasy Sci Total E
Jsitotenv 2201359436,

Horton, AA, Dixon, S}, 2018 Microplastics: an & ton © i a
Taspant procsses WIREs WATER S, «1268 https: odom-yuuoazmu 1268

Harton, AA,\ A S D), Lahive, E, Svendsen €, 2017. Microplstis
in freshy and id environments: evaduating the current under-
standing o identify the knowledg e gaps and future research priorities Sci. Total
Enviran. 586, 127—141. https /doi 01/ 1001016/j scitotenv 2N 741194

Hu D, Zhang Y. Shen M, 2020. imvestigation on microplastic pollution of
Dongting Lake and its affilized rivers. Mac Paollut. Bull %60 111555, hetps)

of mik ation
. 734 139436 htpqudamgno 106/

&

| Contamination aux microplastiques des environnements lacustres francais, en étages alpin et subalpin |

12

K i ‘No NH_ H LXoﬂ.lLMlmam;S.M.De
qu.;.zmam_ '-m n and drinkmg water: cital review
and of data ¥ Water Res 155, 1022 https: [ daiorg [

10 K6 fowatres AN9.02 054,

Lares, M, Chaker Ncibi, M, Sillanpa, Ma_ Occurrence, Mi Sinpad, 2018 iden-
tifiation and removal of mikroplatic particles and fibers in canventional
actwated shudge prooess and advanasd MER technology. Water Res 133
236246 hitps: [(doiarg/ 10,1016 j watr es 2018.01.049,

L Ldl!tm.khn&ady future senanos of global plxtic waste generation and

L Palgrave Com wons, 5, 6,10, 1057}:41599-018-0212-7

LLC.mqu.Cznpos LC, 2020 A of microplastics in freshwater
systerms: 2 review. Sci Total Environ. 707 135578, hnpx [idoiog/ 10106/
jacitotenv 2019135578

Masan, SA Kammin, L Enksen M Aleid, G, Wikon S Bax, €, Williamsan, N,
Riley, A, 2016 Pelagic platic pollution within the surface waters of Lake
Michigan, USA. | Great lake Res 42 753-759. hatps:doiorg/ 101016/
Hig k201605009,

Mao, R Hu, Y., Zhang S WAL R, Gua, X 20X). Micqoplastcs in the surface water of
Wuliangsuhai lake, northern China Sd. Total Enviran. hitps: [do Lorg/ 1001016/
Jscitotenv 20 X1 137820

Masan, SA, Daily, | Aleid G Bcotta, R, Smith, M, Donnelly K., Knauff R.
Edwards, W, Hoffman, M), 2020 High levels of pelagic plastic pollution within
ﬁ!:tlfazﬂusdljta&ieaﬂd&xhﬁu}&uthkek&ﬁ.m—zs&

htps: fidoiorg 1AINE6 ] jslr201912. (M2

Meng.Y lhlly F}. \M@l. SL, 2020. Advances and challenges of micoplastic

a UK perspective. Environ. Paollut. 256
113445, htps.;idawvsﬂo lmw;empoumamaa_..

Merga LB Redondo-Hasselerharm, PE_ Van den Brink, P). Koelmans, AA_ 2020
Distribution of micoplastic and small macroplastic partides acrass four fish
species and sediment in an African Lake. Sa. Total Enviran. 41, 140527 https: /)
doiorg/ 1010 % f 56 ey 2020140527,

Migwi, EX_ Ogunah, JA. Kiratu, JM, 2020. Occurrence and spatial distribution of
microplastics in the surface waters of ke Naivasha Kenya Environ. Chem. 39,
765-7A. htps: [[doiorg/ 101002 jetc AGT7.

Minteniz. SM. IntVeen, L loder MG), Primpke, S, Cerdts G, 2012
G Identification of microplastic in efluents of waste water treatment plants
using focal plane array-baed migo-fouriertransiorm infrared imaging. Water
Res 108, 365-372 hitps: [ doiorg 101016/ watres 2016 11015

8. Maontuelle, A Clémens. Le tour des grands lacs alpins en 80 questions. Graie
publshing pp 4-205

Negrete Velasca, A de |, Rard, L, Blois, W, Lebrun, D, lsbnum, E, Pothe, F, Stall, S,
2020. Mixoplatic and fibre conmination in 2 remoe mountain lake in
Switzerland. Water 12, 2410 htips: (doiorg/10.3390/w1 2092410

Omi, BA, Ayeni, AO., Aghoola, O, Oguntade, L, Olanla, Q, 2020. Comparing
microplastics contaminants in (dry and raining) seasons for Ox- Bow lake in

221



} Dusawcy, D. Gatalle, V. Perrette et al

Yeragoa Nigeria. Eataxicol. Environ S&. 198 110656 hetps dolor g10.1016/
jemeny. 2020110656

Pastorino, P, Pizul E, Bertoli M, Amselmi, S, Kutte, M, Menammni, V., Prexo, M,
Renzi M., 2020 First insights into plastic and micropl stic ocaurrence in biotic
and abiotic compartments, and snow from 2 high-mountan Lke (CGmic Alps).
Chemasphere 265, 129121 hetps:/ doior 01016/ chemaosphere 2020129121

PasticBwope, 2111 Plastics - the Facts 2011: an Amalysis of European Platics
Production, Demand and Recovery far 2010 (It acessed : 0113.2021). hetpsyf/
www.plas i seurope.org/frfreso urces/mar ket-data.

Plastcburope, 2019, Plastics - the Facts 2089: an Andysis of Ewropean Platics
Production, Demand and Waste Data (last accessed : 01132021 ). httpsy fvavwe.
plasticxeuropeorg/fr/resources/mark et data.

Sopetani, C, Chelazz, D Cinanelli A, Esterhuizen-Londt, M., 2019_ Assessment of
mioplatic pollution: ocurrence and chaxteniation in Vesiprvi ke and
Pikku Vesijarvi pond, Finland. Environ. Monit Assess 191 652. https: (idovorg)
101002/s10661 01978432

Sang, YK, Hm;SJijs.M.Hm.CM.]m&S.W.M? W}Sthmhmd

mechanical

Environmentd Pollusion 284 (2021) 117075

China. Envion Chem. Lett 17 1821 1830, hetps: [fdo Lorg/101007/510311 019
00888.8.

Weldq. NlLLmlzr Ll.mﬂ lmofdmgxgmomﬂmm anl!d:n

of litter: ch § Ocean circ and

microplastic litter lmegr‘d Enviran. Assess. Mau; 13, 483-487. htepx: |/
doiarg/ 101002 fean B 11,

WQ;}XJLlu.K.K..Im;K.H.D Yap, P-s.mo.w plastics in the fresin

e fates, impacts and iable salu-
137512 hatps: [idoiorg/ 101016/

tm S Towl
Jacitotenv. 2 XL 137512

Wright, S1_ Ulke, ], Font, A Chan K.LA, Kelly, £}, 2020 Atmasphenc micoplastic
depasition in an urhan emvironment and an evaluation of transport. Emvimn
Int. 136, 105411, https: [[doiorg/ 101076 fenvint 2014105411,

Wu X, Pan, ) UM, L1 Y, Barthm, M, Wang, Y., X9 Selective ennichment of
hacterial pathogens by microplastic hiofilm. Water Res 165, 114979 htips: [/
duuxgﬂawﬁuwncxlms.nﬂn

Xa W, MQ.DG;)LOwn J. Xie, B, 2020 Rainfll 15 2 significant enviran-

Envmll. 9,

elem of uw exposre duration and

. Sci Technol. 51, 4&—437& htps.ﬂ

by p
daoryl(n(n'l facs est 06155,

Stark, M, 2019, Letter to the editor regarding “are we speaking the ame language?
Recommendations for 2 definition and Gtegorization framework for plastic
debris”. Environ. Sci Technol 53 hnps:ﬂ'da.orgﬂﬂt()h!acat!h(]*l)ﬁ&
46774677

Su L Xue, Y, 14 L, Yang D Kolandhassmy, P, Li D, Shi H, 216 Micoplastcs in
Tahu Lke, China Environ. Pollut. 28, 711-19 hetps: dolorg/10.1016/
jenvpol 201606036

Tahvitie, |, Mikola, A, Setala, O, Heinonen, M., Koistinen, A, 2017 How well is
mixolitter purified from wastewater? — a2 detailed study an the stepwise
remxval of micolitter in a teri xrylevel wastewater treatiment plant Water Res
109, 164172 httys f doiorg101016]] watres 201611046

Tumner, S, Horon AA. Rose, N1 Hall C. 2019. A temporal sediment record of
mikyoplxtks inan wban ke, London, UK. | Paleolimnol 61 449462 hetpsy/
dail org/ 1010075109 33- 018000 17,

Uddin S_ Fowler, S Behbehani M., X120 An assessment of micoplastic nputs into
the xuatic i from Max. Pallut. Bull. 160,
1538, hitps: fdoiorg/ 101016 f marpalbul 2020 111538

United Nations, X20 Sustinable development gaaks knowledge phtform. last
axresed 42920, httpx: [fsustainad ledevelopment un orgl.

Uurasjarvi, £ Hartil S, Stala, O, Lehtiniemi M. Koistinen A, 2020
Micropl astic concentrations, size distribution, and polymer types in the surface
waters of 2 northern European lake. Water Environ. Res. 92, 149156 https://
dotorg/ 101002/ wer 1229,

Vaughan, R Tumet SD. Rose, N1, 2017, Micoplastics in the sedim of aUK
wban bLke Envion. Pollut 229, 10-18 htps Jf doiorgNOI016/
Jemvpol 2017.05 057,

Wagner, S, Huffer, T Kladmer, B, Wehrhahn, M., Hofmann, 1. Reemtima, 1, 2018
Tire wear pytdes in the aquatic environment - 3 review on
amalysix, ocaurrence, fate and effects. Water Re< 139, 8300 hatps: udnLury
101016/} watres 201803051

Wang W, Ndungu, AW, Li Z, Wang, |, 2017. Microplastics pollution in mland
freshwaters of China: a case study m urban surface waters of Withan, China Sci
Totd Environ. 575, 1369-BA. https: [[doLorg/ 101016 f satoterv 216 09213

Wang Z, Qin, Y. 1L W, Yang W. Meng, (. Yang, |. 2019, Micoplastic contami-
mation in freshwater: first observation in ke Ulansuhai yellow river basin,

13

hcbrquixtzpdhmmmdmd waters. Sa.Total Environ. 732,
139065 https: [fdoiorg/ 101016 j 56 toteny 2020 139065,

Xiong, X, Zhang K. Chen X Shi H, Lua, Z Wu, C, 2018 Sources and distribution
of mioplastics in China’s largest inland ke — Qingha Lake Enviran. Pollut
235 899906 https :f/doi o rg 101016/ env pol 201712 081,

Y, L, Wen, X, Du C, fang | Wu meg\’ Hu.?_ lh S kn;l.blw.z
Long Y. Gu Q. 2020. Comparison of the Bund
rural and ubmmacumdyfmsnmmghhmtﬂem
125486 hetys: [ daiorg /101016 chemasphere 2019125486

Yuan, W, L, X Wang, W, Dt. M, “ﬁn;j. 2019. Microplastic abundance, distri-
bution and comp in water, and wild fish from Poyang lake,
China. Ecotaxicol Emviron Saf. 170, 180-187. heps: Vdoiorg/ 101016/
jecoenv2018. 11026

Zbyzewski M., Cormran, PL, 2011. Distribution and degradation of fresh water
plastic particles along the Beaches of ke Huron, Gnada Water ar Sail Follut
220, 3685372 hittps:[klolorg/10.X07 5 1127 00110 760- &

Zbyzewski M., Gormran, PL, Hoddin A, 2014. Comparison of the distribution and
degradation of plastic debris along sharelines of the Great Lakes North Am. |
Great lakes Res 40, 288299 https:/doi org/10.1016/j jglc 201402012,

Zhang, K. Su, }, Xiong. X, W X, Wu C, L, }. 2016. Misoplatc palhtion of
Lkeshore sediments from remote Lakes in Tibet plateau, China. Environ. Pollut
219, 450--455. https: [[do Lorg/ 101016 fenvpo LANG.05.048.

Zhang Y. G, Lm&smmﬁi\l.zmﬂ.'* eaf
for mo aress Emvion Pollet 254 12953
hups: bdomrgflmmﬁﬁ:nvpdlng.o n2i

Zhang S, Yulan, S Kang, S Allen, S, Allen, D, Gaa, 1, Sillanpad, M., 2020. Atmo-
sphernc micoplastics: 2 review on current status and perspectives. Earth Sa
Rew 203, 10318 https:/dai 0 rz/ 101016/} earscirev 2020103 114

Zhang Y. Liang ). Zeng G, Tang W, Lu, Y_ Lua, Y, Xing. W, Tang N_ Ye, S, 11 X,
Huwng W, 2020 How dimate changs and eutrophication mterxt with
microplastic pollution and sediment resuspension in shallow Lakes: 2 review.
Sci. Total Enviran. 205, 135979, https:fdotorg10.1016/ scitotenv 20191355974

Zhang Q. Xu, EG, 11}, Chen, Q. Ma, L Zeng, LY, Shi H, 2020c. A review of
microplastics in table salt, drinking water, and air: direct human exposure.
Environ Sci. Jechnal. 54, 37403751 https o/ fdoi 07g/ 101021 Grsest S604535

Zh.ﬂLQ.Thn.C.LmY 2020 Varous farms and d. ation fluces of Lastics
identified in the coastal urhan atmasphere. Chin Sci Bull 62, 3902-3908
htps: [fdo Lorg/ 101360/ NS 7201 7- 00956.

<rih.

| Contamination aux microplastiques des environnements lacustres francais, en étages alpin et subalpin |

222



Annexe 2 Informations sur le dispositif expérimental : u-FTIR (basé sur les recommandations de (Andrade et al.,

2020)
Parametres Informations
Marque de I'équipement PerkinElmer®
Modele Spotlight 400, Spectrum 3
Source MIR 8 000 cm™ - 30 cm™
Séparateur de faisceau OptKBr 7 800 cm™ - 400 cm™?
Détecteur MCT 10 000 cm™ - 450 cm™?
Fenétre KBr
Plage de balayage optimale 7 800 cm™-450cm™
Parametres avancés CO,/H20 corrections
Logiciel Spectrum IR 10
Technique Réflectance
Résolution spectrale nominale 16 cm™
Nombre de scans par pixel 2
Scande... a .. De 4 000 cm™ a 650 cm?
Taille du pixel 25 um
Vitesse de l'interférometre 1,0cm/s
Background Gold
Surface du filtre analysé 100 %
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Abstract

Since their first discovery in the ocean in the 1970s, microplastics have been a growing concern
for public opinion. Studies on microplastic contamination in lakes are a recent enterprise, with
the first study dating back to 2012 on Lake Geneva. Although most plastic debris in the oceans
comes from terrestrial environments and inland waters, attention has long been focused
mainly on the contamination of the marine environment. However, the contamination of

freshwater ecosystems is an emerging and crucial field.

This thesis aims to globally evaluate the state of contamination of lake environments in the
French Alps by microplastics, by finding the respective contribution of each contamination
vector and source. To do so, three study sites were selected in the Auvergne-Rhone-Alpes
region, namely the subalpine lakes of Bourget and Annecy, as well as a high-altitude lake, the

upper Merlet, located in the Vanoise National Park.

During this work, various systems were developed and implemented at each of the three sites
to acquire data on several environmental matrices. The matrices examined to assess
microplastic pollution in lakes are surface water, the water column and sediments.
Furthermore, the study investigates the origin of microplastics by determining the
contributions of various potential vectors and sources of contamination, namely atmospheric
deposition, tributaries, urban wastewater and stormwater. Additionally, the fate of

microplastics is investigated through the study of lake outlets.

In conclusion, mass and flux balances were conducted to highlight the major sources and

vectors of microplastic pollution in lacustrine environments.

Keywords : microplastic, lake, pollution, source, vector
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Résumeé

Depuis leur découverte initiale au cours des années 1970 dans les masses océaniques, les
microplastiques suscitent une inquiétude grandissante au sein de l'opinion publique. Les
études sur la contamination des lacs par les microplastiques sont une entreprise récente, avec
la premiére étude datant de 2012 sur le lac Léman. Bien que la majorité des débris plastiques
dans les océans soient issus de I'environnement terrestre et des eaux intérieures, |'attention
s’est longtemps concentrée essentiellement sur la contamination du milieu marin. Toutefois,

la contamination des écosystemes d’eau douce est un domaine émergent et crucial.

Cette thése vise a évaluer de maniere globale I'état de contamination des environnements
lacustres des Alpes francaises par les microplastiques, en déterminant la contribution
respective de chacun des vecteurs et sources de contamination. Pour ce faire, trois sites
d’étude ont été sélectionnés dans la région Auvergne-Rhdne-Alpes, a savoir les lacs subalpins
du Bourget et d’Annecy, ainsi qu’un lac d’altitude, le Merlet supérieur, situé dans la Parc
national de la Vanoise. Au cours de ces travaux, divers systemes ont été élaborés et mis en
place sur chacun des trois sites afin d’acquérir des données sur plusieurs matrices
environnementales. Les matrices scrutées pour évaluer la pollution microplastique des lacs
sont I'eau de surface, la colonne d’eau et les sédiments. En outre, I’étude s’intéresse a |'origine
des microplastiques, en déterminant les contributions des différents vecteurs et sources
potentiels de contamination, a savoir les retombées atmosphériques, affluents, ERU épurées
et brutes et eaux pluviales. Par ailleurs, le devenir des microplastiques est investigué par |'étude
des exutoires des lacs. Pour conclure ces travaux de these, des estimations de bilan de stock et
de flux ont été réalisés dans le but de mettre en évidence les sources et vecteurs majeurs de la

pollution aux MP dans les milieux lacustres.

Mots clés : microplastique, lac, pollution, source, vecteur
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