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IMPORTANCE DES APPORTS ATMOSPHERIQUES
DANS LE BILAN HYDROCHIMIQUE D’UN BASSIN
VERSANT DE MOYENNE MONTAGNE

PAR

Michel HAUBERT !

INTRODUCTION

L’air contient une quantité considérable de substances. Un certain nombre
d’entre elles reste dans la circulation atmosphérique sous ’action des vents, parce
qu’elles sont volatiles ou en particules trop petites pour retomber sur le sol: elles
forment des aérosols. Quand elles sont plus grossiéres, elles sont ramenées au sol
sous I’action de leur poids: ce sont les poussiéres atmosphériques, le « dryfallout »
des auteurs américains. Les constituants volatils, ou les particules trés fines peuvent
étre ramenés au sol sous I’action de la pluie qui les dissout ou les alourdit en les
mouillant.

L’étude des apports par les précipitations intéresse les auteurs depuis déja de
nombreuses années. Ainsi, CLARKE, en 1924, publie une étude qui rassemble toutes
les données obtenues pendant la période 1880-1920. Ce n’est que beaucoup plus
tard qu'on accorde un plus grand intérét a la chimie des précipitations, et surtout
a l'origine des éléments qu’elles contiennent, spécialement en Europe du Nord,
aux Etats-Unis et en U.R.S.S. En 1955, EGNER et ERICKSSON publient les résultats
obtenus dans les pays scandinaves. ERICKSSON, en 1955 et 1960, a partir de la compo-
sition des pluies, estime I'importance de l'origine océanique de certains éléments
apportés par les précipitations. Les apports océaniques sont, sur la Scandinavie,
a l'origine de 1 t/km?/an de chlorures et de 3 t/km?/an de sulfates.

GORHAM, en 1955, observe dans les précipitations mesurées a 50 km de la mer,
en Grande-Bretagne, que les rapports Na/Cl et Mg/Cl sont les mémes que dans
I’eau de mer. Une étude trés importante est celle de JUNGE et GUSTAFSON en 1957
qui porte sur 60 stations de mesures réparties sur ’ensemble des Etats-Unis. Une
étude similaire est publiée I’année suivante par JUNGE et WERBY. Ils montrent que
I'influence océanique décroit trés vite lorsque I’on s’¢loigne de la mer: ainsi, la teneur

1 Ingénieur au Laboratoire Central d’Hydraulique de France — 94 Maisons-Alfort.
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en chlorures décroit rapidement de 8 mg/l sur la cote Est a 0,1 mg/l dans le centre
des Etats-Unis. Par contre, ils ont observé le phénoméne inverse pour les sulfates:
les teneurs augmentent en se rapprochant des zones industrielles, le maximum des
concentrations étant situé au-dessus des Grands Lacs.

En 1964, FETH, ROGERS et ROBERSON publient une étude sur la chimie de la
neige réalisée dans la Sierra Nevada. Un travail important est celui de GAMBELL
et FISHER, en 1966, sur la chimie de la pluie en Caroline du Nord et en Virginie.
Ces auteurs mettent en évidence les perturbations liées aux activités humaines,
auxquelles s’ajoutent les processus naturels: I’érosion chimique, les processus
biologiques, les prélévements d’éléments nutritifs minéraux par les plantes et le
rejet lors de la décomposition de celles-ci, et les échanges d’ions dans les minéraux
du sol. Tous ces phénoménes contribuent a modifier la composition initiale des
sels de la pluie.

Dans le tableau I, figurent des analyses moyennes d’apports atmosphériques
obtenues par différents auteurs sur différents continents.

I. ECHANTILLONNAGE ET LIEUX DE PRELEVEMENTS

Une trés grande variabilité s’observe dans les résultats, selon les auteurs: I’'une
des raisons est la situation géographique du lieu de mesure (éloignement par rap-
port a la mer, zone urbaine ou zone désertique). Mais il est trés important de noter
que les valeurs obtenues par les différents auteurs sont trés largement influencées
par les différentes méthodes d’échantillonnage utilisées pour prélever les apports
atmosphériques. Certaines analyses ne représentent que les éléments présents dans
la pluie sous forme dissoute: I’échantillonnage n’a lieu que pendant les épisodes
pluvieux.

Certains auteurs, au contraire, désirent obtenir I’ensemble des retombées:
les apports par les pluies et par les poussiéres (« dryfallout » des auteurs américains).
C’est ce que WHITEHEAD et FETH (1964) ont défini sous le terme de « Bulk Precipi-
tation ». Ils estiment qu’il est indispensable d’accorder une grande importance
aux retombées séches, il faut donc mesurer ’ensemble des apports atmosphériques.
Au Japon, par exemple, les pluies n’aménent que 25% des chlorures (HANYA, 1951),
le reste soit 75% provient des poussiéres.

Des prélévements de deux types ont été effectués pour notre étude:

— A T’échelle de I’averse, afin de chiffrer les éléments apportés par les pluies
sensu-stricto.

— A I’échelle mensuelle, afin de recueillir la totalité des apports atmosphériques:
apports par les pluies + poussiéres. Cette étude porte sur 100 analyses chimiques
complétes.



186 IMPORTANCE DES APPORTS ATMOSPHERIQUES DANS LE BILAN HYDROCHIMIQUE

Notons que toutes les analyses ayant été effectuées aprées filtration des échantil-
lons a 0,45 w, les valeurs ci-aprés ne représentent que les éléments solublcs.

Les mesures ont été faites en Haute-Savoie: a Thonon-les-Bains, et sur le bassin
du Brévon situé a 15 km plus au sud (HAUBERT, 1975). Il s’agit d’un bassin versant
de moyenne montagne (1180 m d’altitude moyenne), peu peuplé (29 habitants/km?),
ou l'activité essentielle réside en un élevage extensif, occupant 25% de la superficie.
Les foréts et les zones rocheuses représentent 75% de la superficie totale qui est de
86 km?2.

La pluviométrie moyenne annuelle est de 1000 mm a Thonon et de 1400 mm
sur le bassin du Brévon.

Afin de mieux mettre en évidence I’origine des différentes substances, des pré-
levements ont été réalisés a des altitudes variées:

— En zone rurale: aux stations de Bellevaux (930 m), de Terramont (1090 m),
ainsi qu’aux Favrats (930 m) dans la partie haute du bassin de Thonon.

— En zone montagneuse, a 4 stations étagées entre 1250 m et 1850 m d’altitude.

Pour comparer les observations faites sur le Brévon, des prélevements sont
faits & la station de Thonon-CRG (385 m), en zone urbaine.

II. RESULTATS DES ANALYSES D’APPORTS ATMOSPHERIQUES
SUR LE BASSIN DU BREVON ET A THONON

I) Les apports a I’échelle de I’averse.

Le tableau 2 donne les moyennes pour tous les prélévements d’averses ponc-
tuelles réalisés a Thonon (8 analyses) et a Bellevaux. A cette derniére station, une
distinction est faite suivant qu’il s’agit de pluie (17 analyses), ou de neige (13 analyses).

Les teneurs mesurées dans la pluie & Thonon sont identiques a celles obtenues
sur le bassin du Brévon, pour les éléments suivants: Si0,, Ca**, Mg* *, K*, NH, ",
Sr**, NO,™ et P, . On note, & Thonon, une légére diminution de Na*, C1~ et une
augmentation de SO,” ~ et de HCO,".

La neige prélevée a Bellevaux est plus minéralisée que la pluie: 22 mg/l pour
la neige contre 15 mg/l pour la pluie. Les éléments qui prédominent dans la neige
sont Ca**, Na*, K*, HCO, .

2) Les apports a I’échelle mensuelle: précipitations + poussiéres.

Dans le tableau 3, figurent les résultats obtenus aux mémes stations de Thonon
et de Bellevaux (moyenne de 30 analyses). A Thonon, les moyennes d’été sont dis-
tinguées de celles d’hiver. Ce tableau mentionne, en outre, les résultats a la station
de Terramont ainsi que la moyenne des prélévements faits en montagne entre 1250
et 1850 m d’altitude, durant I’été 1972 (6 analyses).
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A Thonon et a Bellevaux, les prélévements faits a I’échelle mensuelle montrent,
pour les éléments suivants, des concentrations beaucoup plus élevées que dans les
pluies ponctuelles: SiO,, Ca**, Mg**, Na*, NH,*, SO,” ~ (pour Thonon, seule-
ment) et HCO;™. L’importance des poussiéres est donc prépondérante pour ces
¢léments.

Entre les stations de Thonon, Bellevaux, Terramont et les prélévements d’alti-
tude, on note, pour la totalité des retombées atmosphériques, une diminution de la
plupart des concentrations; c’est le cas pour SiO,, Ca™*, Mg**, Na*, NH,*, Cl~ et
SO, 7. Ce phénoméne est a mettre en relation avec 1’éloignement par rapport aux
zones urbanisées.

La disproportion observée entre les analyses d’averses ponctuclles et les ana-
lyses mensuelles incluant les poussiéres solubles montre I'importance des retombées
seches qui sont, pour certains éléments, a ’origine de prés de 50% des teneurs mesu-
rées. Il est donc indispensable, dans un bilan chimique, de mesurer I’ensemble des
apports atmosphériques.

III. ORIGINE DES ELEMENTS CONTENUS DANS LES APPORTS
ATMOSPHERIQUES

L’interprétation de la présence et de la variation des différents éléments contenus
dans les apports atmosphériques est rendue trés difficile pour plusieurs raisons:

— Les variations observées concernent des concentrations trés faibles. Il en
résulte que, pour certains éléments, ces variations sont situées dans le domaine
d’erreur possible et ne sont donc pas interprétables.

— Les échantillons collectés a I’échelle mensuelle sont réalisés en prélevant
dans le pluviométre, le dernier jour de chaque mois, I’ensemble des apports atmo-
sphériques du mois. Une partie des apports liquides recueillis a pu étre repris par
Pévaporation. De plus, 'activit¢ microbiologique dans le pluviomctre pcut altérer
la concentration chimique. Ce phénomeéne est capital pour 'ammoniaque et les
nitrates, il est sans effet notable pour les autres constituants.

1) Si0,, Ca**, Mg* " et Sr**: la source principale pour ces éléments est
constituée par les poussiéres du sol (GAMBELL et al., 1966). Toutefois, les teneurs,
pour ces constituants montrent une diminution avec I’éloignement de l'influence
des zones urbanisées ol les concentrations y sont plus fortes qu’en zones monta-
gneuses. Elles atteignent, par contre, des valeurs trés proches de zéro au-dessus de
1250 m d’altitude.

2) Na* et K*: ces deux éléments sont trés abondants dans le sol: les poussiéres
en provenance du sol apportent a I’atmosphére du sodium et du potassium. La
figure I représente I’évolution mensuelle des apports atmosphériques a Thonon.
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Les courbes de tendance montrent pour K* un maximum en été, et un minimum
en hiver. Cet élément étant prélevé dans le sol, en été, par les plantes, on peut
conclure a une participation plus grande pour le potassium, dans les retombées
atmosphériques, de poussiéres d’origine végétale, durant cette saison.

A la station de Bellevaux, les valeurs plus élevées mesurées dans la neige, surtout
pour Na* s’expliquent par I'utilisation en montagne de chlorures de sodium et de
potassium, pour le salage des routes. Une partie de ce sel peut étre enlevée sous
forme de poussieres ou d’aérosols puis repris par les précipitations.

3) C1™ et SO,” ~. A Thonon, les concentrations en Cl~ et SO, =~ sont maxi-
mums en hiver, minimums en été. Le cycle est trés sensible pour les sulfates, qui
varient, de plus, en fonction de 1’'urbanisation (tableau 3). L’influence humaine est
seule responsable de ce phénomene; il s’agit, en effet, de résidus issus des combus-
tions en zone urbaine et industrielle. La combustion du fuel, plus forte en hiver
qu’en €té, explique les variations saisonniéres observées.

Des travaux américains indiquent que, dans les précipitations sur les Bermudes
et la Floride, I’essentiel des sulfates provient de la mer (KoIDg, 1971). Mais, a l'inté-
rieur des terres, une carte des concentrations montrent une augmentation des sul-
fates, plus précisément au-dessus des villes, et des zones industrielles. On estime,
dans ces régions du continent américain ou I'influence océanique est prépondérante,
que les résidus de combustion du fuel sont a I'origine de 30% des sulfates atmosphé-
riques. Ce phénoméne est connu depuis de nombreuses années (CONWAY, 1942).

Entre les prélévements réalisés en altitude, a Bellevaux, a Thonon et & Genéve
(Rapports sur les études et recherches entreprises dans le bassin 1émanique, 1972),
la répartition des teneurs en sulfates dans les pluies montre une augmentation avec
I’'urbanisme (fig. 2).

4) Origine de I’azote.

La plus grande partie de I’azote apportée par les précipitations dérive de compo-
sés gazeux présents dans I’atmosphére (GAMBELL ef al., 1966). De nombreuses
théories ont été émises sur ’origine de ces composés.

— Les nitrites sont produits sous I’action des éclairs lors des orages, fixant
une grande quantité d’azote atmosphérique (REITER et al., 1970). Il y a ensuite
oxydation en nitrates dans la pluie (VIEMEISTER, 1960). Cette théorie est trés contestée
(JUNGE et al., 1958). Aprés diffusion dans la troposphére, ce composé est assimilé
dans la pluie en nitrates (VIRTANEN, 1952).

— L’origine de ’azote présent dans la pluie peut, dans certains cas, étre liée
a des processus naturels associés aux sols tels que la dégradation de la matiere orga-
nique (JUNGE et al., 1958).

— L’activité humaine est aussi une source d’azote pour les précipitations.
Les nitrates peuvent dériver de composés gazeux associés aux effluents industriels;
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F1G. 2. — Variations des concentrations en sulfates (en mg/l)
dans les précipitations avec I'urbanisme.

il est connu que des oxydes d’azote sont formés par les processus de combustion a
haute température.

— Le stade d’oxydation le plus fréquent dans les précipitations est trés discuté.

Il semble que la plus grande partie de ’azote contenu dans les pluies soit sous forme
d’ion ammonium (FETH, 1964).

5) Phosphore.
La principale origine du phosphore est les résidus de combustion (CONWAY,
1942). Cet élément provient aussi du sol. L’emploi d’engrais azotés et phosphorés

sur les zones cultivées donne une importance de plus en plus grande a cette
origine.
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IV. BILAN DES APPORTS ATMOSPHERIQUES
SUR LE BASSIN DU BREVON

A partir des hauteurs de pluie moyenne annuelle, et des concentrations mesurées
pour chaque élément sur le bassin du Brévon durant la période janvier 1972-juin
1974, il est possible de calculer les apports atmosphériques totaux, comprenant
les éléments apportés par les pluies ainsi que les poussiéres solubles. Le tableau 4
donne les résultats en t/an et en t/km?/an. |

Ainsi, sur le bassin versant du Brévon, les apports atmosphériques sont en
moyenne de 4000 t d’éléments solubles par an, soit une charge spécifique de
46,5 t/km?/an, dont 45% sous forme de bicarbonates.

Les apports par les précipitations représentant 20% de ce qui est exporté sous
forme dissoute, a I’exutoire du bassin (236 t/km?/an).

Il est important de remarquer, (HAUBERT, 1975), que la quantité de nitrates
transportée par la riviére le Brévon est identique a celle apportée par les précipita-
tions (0,3 tN/km?/an); il en est de méme pour les chlorures (1,2 t/km?3/an). Les
sorties en phosphore sont au contraire plus faibles dans la riviére (0,03 tP/km?/an)
que dans les apports atmosphériques (0,06 tP/km?/an). Cet élément, d’origine artifi-
cielle dans les précipitations, est en partie fixé dans le sol.

A partir des analyses d’averses ponctuelles et d’apports atmosphériques totaux,
11 est possible de chiffrer la participation des poussiéres. Le tableau 5 donne les
pourcentages d’apports par les pluies et par les retombées séches.

Les pluies représentant 60% des apports, les poussiéres ameénent donc 40%
des éléments. Une partie de ces poussiéres sont, certainement, a considérer comme
provenant d’un recyclage a I’échelle du bassin.

La participation des apports atmosphériques n’est pas négligeable parmi les
différents termes du bilan hydrochimique. Plusieurs processus contribuent a aug-
menter la charge en provenance de I’atmosphére. Il faut noter I'importance de plus
en plus grande des perturbations liées aux activités humaines, ainsi que le montre
I'analyse d’une pluie ponctuelle prélevée prés de Versailles, dans la banlieue de Paris,
en zone trés urbanisée (tab. 6). La comparaison de ces chiffres avec la moyenne des
averses mesurées a Thonon, montre qu’a Versailles la pluie contient 5 fois plus de
calcium, 3 fois plus de magnésium, 2 fois plus de sodium, d’ammoniaque, de sulfates
et de nitrates, et 4 fois plus de phosphore. La présence humaine est la cause d’im-
portantes modifications de la composition des apports atmosphériques.

CONCLUSIONS

Les apports par les précipitations représentent, sur le bassin du Brévon,
46,5 t/km?/an. La participation des poussiéres atmosphériques est importante: 40%
des apports contre 60% pour les éléments dissous dans les pluies. Ces résultats
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montrent que, dans un bilan hydrochimique, il est absolument indispensable de
tenir compte des apports par les précipitations: les éléments dissous dans la pluie
et les retombées séches. Il faut souligner I'importance de 1’échantillonnage qui peut
influencer trés largement les résultats. Il est indispensable de prélever la totalité des
¢léments d’origine atmosphérique.

Cette source d’apports est d’autant plus importante qu’elle est, de plus en plus,
soumise a des perturbations provoquées par la présence humaine. Le développement
de I'urbanisme entraine un accroissement des poussiéres dans ’atmosphére. L’aug-
mentation des résidus de combustion, ayant pour origine le fuel domestique, et les
fumées industrielles, est la cause de teneurs importantes en sulfates et en phosphore.

La participation des apports atmosphériques dans un bilan hydrochimique
montre le role de la pollution atmosphérique dont I'importance est de plus en plus
sensible, méme sur un bassin versant de moycnne montagne peu influencé par la
présence humaine.
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