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What goes up must go down

(Tout ce qui monte doit redescendre)

Isaac Newton



Résumé

Quantifier la totalité des apports atmosphériques, notamment particulaires, est nécessaire pour mieux
comprendre les cycles biogéochimiques en vue d’une gestion durable des écosystémes forestiers. En
effet, I’intensification des récoltes de bois-énergie induit une pression nutritive supplémentaire sur les
foréts.

Le but de ce travail est de combler les lacunes concernant le dépdt atmosphérique particulaire (taux de
dép6t, composition minéralogique et chimique), ainsi que d’étudier son influence sur les cycles
biogéochimiques forestiers. Pour ce faire, un échantillonnage de 2 ans a été mis en place dans 4
hétraies de la moitié Nord de la France. Un développement métrologique a été nécessaire pour
concevoir les capteurs hors et sous canopée et pour séparer les particules de la phase dissoute puis
compartimenter le dépdt particulaire en fonction du modéle conceptuel organo-minéral établi dans
cette étude. Les résultats obtenus valident ce modéle et montrent (i) un taux de dépét annuel de
19+3 kg.ha™.an™ de minéraux peu solubles témoignant d’origines diverses, (ii) des flux de nutriments
inférieurs a ceux des dépdts dissous et de I’altération des minéraux du sol mais qui contribuent a
améliorer la fertilité des foréts, (iii) un captage supplémentaire induit par la canopée et (iv) une
dissolution des particules minérales lors de leur transport atmosphérique qui enrichit les précipitations
en nutriments.

Un échantillonnage optimisé sur le long terme est indispensable pour confirmer et préciser les
tendances observées, en particulier concernant les épisodes de trés fort dépét particulaire et le dépdt
sous la canopée.

Mots clés : taux de dépdt, métrologie, compartimentation du dépdt, minéralogie, effet canopée ; flux
d’éléments atmosphériques, disponibilité des nutriments ; sylviculture durable.



Atmospheric particulate deposition on forest ecosystems in the North of France: influence on
their biogeochemical cycles

Abstract

Quantifying the little-known inputs of atmospheric particulate deposition (APD) is critically important
for a sustainable management of forest ecosystems. Indeed, harvesting and subsequent nutrient losses
are going to increase so as to meet the demand in renewable energy, including fuel-wood.

This work aims at filling this gap by (i) describing the deposition rate, mineralogical and chemical
compositions of APD and (ii) evaluating the influence of APD nutrient inputs on forest
biogeochemical cycles. To do so, 4 beech stands in North French forests were equipped for a 4-week
sampling. After a metrological development, samplers out of and below canopy were used for a 2-year
sampling, as well as methods to separate APD from atmospheric dissolved deposition. These methods
were conceived to separate the organic and mineral fractions of APD according to the conceptual
model designed in this work. My results validated this model and indicated (i) a quite constant
deposition rate of 19+3 kg.ha-1.year-1 of hardly soluble minerals over the North of France, made of
various minerals suggesting heterogeneous sources of particles, (ii) nutrient inputs inferior to those of
atmospheric dissolved deposition and soil weathering, but improving ecosystem fertility, (iii) an
interception effect of the canopy, and (iv) the dissolution of mineral particles in the atmosphere which
enriched atmospheric dissolved deposition in nutrients.

Extending and optimizing the sampling would allow confirming and clarifying these results, especially
concerning high atmospheric load periods and APD below canopy.

Keywords: deposition rates, metrology, compartments of atmospheric deposition, mineralogical
composition, influence of canopy, flux of atmospheric elements, nutrient bioavailability, sustainable
forest management.



Aide-mémoire & Glossaire

1. Terminologie atmosphérique définie hors de cette these

Mécanismes de dépot

Dépdt humide : ensemble des processus par lesquels des composés atmosphériques sont transférés a
la surface terrestre a I’aide des précipitations (pluie ou neige), (i) dissolution des gaz atmosphérigques
dans les hydrométéores, (ii) entrainement des particules assurant la condensation de I’eau
atmosphérique sous forme de nuage et (iii) entrainement des particules en suspension dans
I’atmosphere lorsque ces derniéres entrent en contact avec les hydrométéores a I’intérieur et en
dessous du nuage (Seinfeld and Pandis, 2006).

Dépdt sec: ensemble de mécanismes physiques assurant le transfert direct de composés
atmosphériques a la surface terrestre en I’absence de précipitation (Seinfeld and Pandis, 2006).

Dépodt occulte : transfert de composés atmosphériques présents dans le brouillard ou la rosée sur une
surface.

Composés atmosphériques

Aérosol : ensemble de particules solides ou liquides en suspension dans un milieu gazeux et dont la
vitesse de chute est négligeable

PM (PM10, PM2.5, PM1) : matiére particulaire en suspension dans I’atmosphere (de I’anglais
Particulate Matter). PM10, PM2.5 et PM1 correspondent a des PM de diamétre aérodynamique
inférieur ou égal a 10, 2,5 et 1 um, respectivement.

2. Terminologie atmosphérique propre a cette thése :la compartimentation du dépdt au moment
de I’échantillonnage

Dans un souci d’étude écosystémique, cette thése ne vise pas a décrire la fraction particulaire arrivant
au moment de son dépdt, mais au moment de I’échantillonnage apres un certain délai d’attente dans le
collecteur. En outre, la limite du dépdt dissous a été fixée a 0,45 um par convention par rapport aux
analyses des eaux de pluie dans les écosystémes forestiers.

Dépdt atmosphérique total : arrivée de tous les composés atmosphériques (éléments dissous,
gaz, particules ...) par dép6t humide (pluie ou neige), sec (en absence de pluie) ou occulte (rosée ou
brouillard), comprenant le dép6t atmosphérique dissous (<0,45um) et le dépdt atmosphérique
particulaire.

Dépdt atmosphérique dissous : dép6t des composés atmosphériques inférieurs a 0,45 um
dans les prélévements de précipitations dans les réseaux de mesures.



Dépdt atmosphérique particulaire (APD, de [I’anglais Atmospheric Particulate
Deposition) : dép6t des composés atmosphériques particulaires (non dissous), minéraux ou
organiques.

- APD, : dép6t atmosphérique particulaire hors canopée (0, de I’anglais openfield)
- APDy : dépbt atmosphérique particulaire dans les pluviolessivats (t, de I’anglais throughfall)

Dépbt éolien (ADD, de I’anglais Aeolian Dust Deposition) : partie minérale du dépot
atmosphérique particulaire, issue de I’érosion de la cro(te terrestre

- Dépét éolien soluble (S-ADD, de I’anglais Soluble Aeolian Dust Deposition) : minéraux se
dissolvant rapidement (forte constante de dissolution), en fonction des conditions biotiques et
abiotiques.

- Dépét éolien peu soluble (H-ADD, de I’anglais Hardly soluble Aeolian Dust Deposition) :
minéraux se dissolvant lentement (faible constante de dissolution), en fonction des conditions
biotiques et abiotiques.

- ADD. (c pour canopée ou canopy en anglais) : éventuel supplément d’ADD dans les
pluviolessivats dus au probable captage par interception de dépbts secs et occultes par la
canopée.

Dépdt particulaire organique (POM, de I’anglais Particulate Organic Matter) : partie
organique du dépdt atmosphérique particulaire, constitutive de la charge atmosphérique en dehors du
milieu forestier (molécules organiques, micro-organismes, spores, pollen...)

Dépdt organique forestier (FOM, de I’anglais Forest Organic Matter) : enrichissement en
matiére organique de I’APD par interaction avec le couvert forestier (abrasion des tissus végétaux,
pollutions par des micro-débris végétaux, etc).



3. Les modeéles conceptuels et hypothéses fondamentales de cette thése

Les abréviations utilisées dans les modeles sont définies dans la section précédente. Ces modéles
développés grace a la littérature citée en introduction sont les hypothéses a tester au cours de mes

travaux de thése.

Modeéle conceptuel hors canopée :

| APD, |
A )
| ADD, | | POM, |
J A i
[ sabb, ||  HaDD, || POM, |

Constantes de dissolution décroissantes
Le dépdt atmosphérique particulaire en dehors de la canopée (APD,) est composé d’une partie
minérale (ADD,), composée de minéraux suivant un gradient de faible solubilité (H-ADD,) a forte
solubilité (S-ADD,) et d’une partie organique (POM,).

Modeéle conceptuel sous la canopée :

| APD, |
g ! Y
| ADD, | | POM, |
J A v v i v
| ADD, (| ADD, [ POM, [ POM, [| FOM |

Le dépbt atmosphérique particulaire dans les pluviolessivats (APDy) est composé (i) d’une partie
minérale (ADDy) composée du transfert des ADD, hors canopée au travers du couvert forestier, ainsi
qu’un probable captage supplémentaire par la canopée (ADD,), et (ii) d’une partie organique (POM;)
composée du POM, hors canopée, du captage par la canopée POM, et de particules organiques issues
de I’interaction de la pluie avec I’arbre (FOM). Les fractions ADD, et ADD, de ce modele se divisent
en S-ADD et H-ADD mais ne sont pas représentés par souci de lisibilité de la figure.

4. Réseaux & organismes cités

AASQA : Agences Agréées de Surveillance de la Qualité de I'Air
ADEME : Agence De I'Environnement et de la Maitrise de I'Energie
ANDRA : Agence Nationale pour la gestion des Déchets Radioactifs

CATAENAT : Charge d'Acide Totale d'origine Atmosphérique dans les Ecosystemes NAturels
Terrestres

EMEP : European Monitoring and Evaluation ProgramIRSN : Institut de Radioprotection et de Sareté
Nucléaire



MERA : Mesure et Evaluation en zone Rurale de la pollution Atmosphérigue a longue distance
NILU : institut norvégien pour la recherche sur I’air

ONF : Office National des Foréts

OPERA : Observatoire PErmanent de la RAdioactivité

RENECOFOR/CATAENAT : Réseau National de suivi a long terme des ECOsystemes FORestiers/
Charge d'Acide Totale d'origine Atmosphérique dans les Ecosystémes NAturels Terrestres

SOERE : Systéemes d’Observation et d’Expérimentation, sur le long terme, pour la Recherche en
Environnement
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Avant propos

Ce manuscrit est articulé en 2 parties indépendantes. La premiere partie est une synthése en francais ;
le premier paragraphe du manuscrit se donne pour buts de présenter le contexte dans lequel s’inscrit
cette thése ainsi que de définir les notions clés abordées tout au long de ce manuscrit, en particulier le
dépot éolien (ADD, d’apres I’anglais Aeolian Dust Deposition) qui a fait I’objet d’une revue (article ).
Cette thése est en effet a I’interface de deux grandes thématiques scientifiques : le fonctionnement des
écosystemes forestiers et les sciences de I’atmosphére. Les notions de base propres a ces deux
thématiques seront abordées de facon synthétique, notamment les cycles biogéochimiques, pour
lesquels différents ouvrages y sont spécifiqguement consacrés (Pédro et al., 2007). Le paragraphe
suivant présente la démarche scientifique utilisée afin de répondre aux problématiques de la thése.
Enfin, les résultats seront décrits dans un paragraphe et discutés dans le suivant.

Le lecteur pourra au besoin se référer aux articles pour des détails non précisés dans la synthése en
frangais.

La deuxiéme partie regroupe les 5 articles rédigés en anglais au cours de cette thése, dont un a été
publié en mars 2012 et 4 sont en préparation au moment de la rédaction de ce manuscrit :

- Article I : Impacts of Aeolian dust deposition on European forest sustainability: A review.

- Article 1l : Complementary methods to determine the organo-mineral content in atmospheric
particulate deposition in forest ecosystems.

- Article Il : Aeolian dust deposition rates in Northern French forests and inputs to their
biogeochemical cycles.

- Article IV : Relationship between atmospheric dissolved deposition and Aeolian Dust deposition in
French forests.

- Article V : Atmospheric particulate deposition influenced by tree canopy in beech forests in the
North of France.
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Dépdts Atmosphériques Particulaires & Cycles Biogéochimiques Forestiers

1. Introduction
1.1. Contexte du sujet d la these

1.1.1. Les enjeux socio-économiques des foréts francaises

Les foréts francaises occupent la 3°™ place des foréts européennes avec 16,3 millions d’hectares en
métropole (soit un taux de boisement de 29,7% de la surface territoriale), dont les deux tiers sont des
foréts feuillues (Inventaire Forestier National IFN 2011). Les écosystémes forestiers sont
généralement les moins anthropisés et ont une grande importance pour la gestion du territoire. Les
principaux biens et services qu’ils fournissent sont :

- Economiques (production de bois pour les filiéres bois-énergie et bois-matériau comme
I’ameublement, la construction, le papier...) : de la gestion forestiére a la transformation de
bois, la filiere emploie plus de 450 000 employés. Le recours au bois-énergie, bien
qu’actuellement minoritaire dans le bouquet énergétique francais, devrait considérablement
augmenter dans les prochaines décennies d’apres la FAO (Food and Agriculture Organization)
(Mantau et al., 2010) ;

- Sociaux : les foréts aménagées sont équipées de sentiers pédestres et VTT favorisant la
découverte de ce milieu naturel, et accueillent les activités de chasse ;

- Environnementaux (biodiversité, qualité des eaux, des sols, de I’air, stockage du carbone...) :
les foréts hébergent une multitude d’espéces végétales et animales, participent au stockage de
carbone, régulent la circulation des eaux douces (atténuation des fluctuations de débits des
rivieres) et contribuent a leur qualité (filtration des polluants, alimentation des nappes
phréatiques), ou encore protégent les sols de I’érosion par exemple.

Dans le contexte actuel de demande croissante en ces services et ressources, les foréts sont soumises a
une forte pression de production. Une sylviculture durable doit permettre de répondre a la demande en
bois et en services non marchands tout en assurant la pérennité de I’écosystéme forestier et de son
fonctionnement.

1.1.2. L’importance de connaitre et comprendre le fonctionnement des
écosystemes forestiers

Les foréts sont un écosysteme ambivalent, capable de produire un fort tonnage de biomasse avec des
ressources dans le sol plus faibles que les cultures en champ, grace a une trés bonne gestion des
nutriments dans les cycles biogéochimiques (Ranger et al., 1995). En revanche, les foréts montrent une
grande fragilité sous des conditions de déficits hydriques, d’apports atmosphériques acides, de
ravageurs et/ou d’intensification de la sylviculture (Pédro et al., 2007), de surcroit sur sol sensible et
pauvre en éléments nutritifs (Ca ou Mg, en particulier). Cette fragilité a notamment été révélée par
I’observation d’un dépérissement des foréts dans les années 1980 et 90 imputé, un peu trop
rapidement, aux seules « pluies acides » (Da Lage and Arnould, 1993). Heureusement, cet état est
réversible comme le montre I’amélioration actuelle de I’état des foréts.
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Qui plus est, de nouvelles pressions vont s’exercer sur la forét dans les années a venir. Outre I’effet
des changements climatiques, I’intensification de la sylviculture est prévisible avec I’exportation des
rémanents’. L’utilisation croissante de rémanents a des fins de bioénergie augmente considérablement
les exportations de nutriments a I’échelle de I’écosystéme forestier car ils sont trés concentrés en
éléments minéraux par rapport au tronc (Ranger et al., 1996).

Face a ces pressions supplémentaires, il est indispensable de quantifier plus précisément les flux
de nutriments entrant dans les écosystémes forestiers et disponibles pour la production de
biomasse.

Comprendre le fonctionnement des écosystemes forestiers est une clé pour définir une sylviculture
durable. En particulier, la quantité d’éléments disponibles pour la croissance des arbres doit étre
connue, de méme que les effets de la sylviculture sur la santé des foréts. C’est pourquoi la forét fait
I’objet de multiples études, notamment concernant les cycles biogéochimiques et la nutrition des
essences exploitées.

Les cycles biogéochimiques des écosystémes forestiers décrivent la circulation permanente des
éléments entre les différents compartiments de I’écosysteme (Ranger et Turpault, 1999) : atmosphere,
arbres, minéraux du sol, solution du sol, micro-organsimes du sol, matiere organique du sol (Figure 1).
On distingue trois sous-cycles :

- le cycle géochimique ouvre I’écosysteme forestier sur I’extérieur. 1l renouvelle les stocks
d’éléments par dép6ts atmosphériques et altération des minéraux du sol. Ce cycle intégre aussi
les pertes d’éléments par drainage ou immobilisation dans la biomasse (puis exportation apres
coupe). La majorité des travaux de cette thése s’inscrit dans ce cycle.

- le cycle biologique, interne a I’écosystéeme, comprend le recyclage et la remise en circulation
des éléments entre les arbres et le sol : prélévement, récrétion?, chutes et décomposition de
litiére, ...

- le cycle biochimique, interne a I’arbre, regroupe les phénomeénes de translocation des
éléments a I’intérieur de I’arbre, généralement des organes les plus vieux vers les plus jeunes.

! Branches ou petit bois qui restent sur le sol aprés une exploitation (et sont ensuite décomposés dans la litiére,

contribuant au recyclage des nutriments dans le cycle biologique)

2 Eléments issus de I'échange d'ion entre les ions de la pluie incidente et ceux des vacuoles des cellules végétales
des feuilles de la canopée
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Figure 1 : Les cycles biogéochimiques dans les écosystémes forestiers comprennent (i) le sous-cycle
biochimique, c'est-a-dire les transferts internes dans les arbres (en violet), (ii) le sous-cycle
biologique, c'est-a-dire la circulation d’éléments entre sol et arbre (transferts en vert) et (iii) le sous-
cycle géochimique, c'est-a-dire les échanges avec I'extérieur de I'écosysteme (fleches noires, rouges
et bleues). Pour les nutriments Ca, Mg, K et P, les entrées sont en bleu et les sorties en rouge. Schéma
adapté de Ranger et Turpault (1999).

Altération

La régulation de ces cycles est soumise a de nombreux facteurs et n’est pas encore bien connue. Ces
facteurs sont naturels (climat, roche mere et sol, activité biologique et mise a disposition des
nutriments) et/ou anthropiques (sylviculture, modification des équilibres du carbone, de I’azote et du
soufre par pollution atmosphérique ou « pluies acides ») (Pédro et al., 2007).

Les sols forestiers sont fréquemment acides et pauvres (Badeau et al., 1999). Cette pauvreté des sols
en nutriments, en particulier Ca, K, Mg et P, aboutit a des flux d’altération des minéraux du sol trés
faibles. De plus, pour des raisons économiques, ils ne sont qu’exceptionnellement fertilisés. De ce fait,
la croissance des arbres forestiers est limitée par la rareté de ces nutriments : toutes les sources de
nutriments sont donc essentielles a la durabilité de ces écosystémes forestiers.

Malgré une gestion optimale des nutriments dans I’écosysteme forestier, incluant leur recyclage dans
les cycles biologique et biochimique, les apports atmosphériques et I’altération des minéraux du sol
peuvent ne pas suffire a soutenir la fertilité de sols forestiers si I’exportation de biomasse est trop
importante.

Les bilans entrées-sorties sont un outil diagnostique de la fertilité des sols adapté a la gestion forestiére
(Ranger and Turpault, 1999) :

Bilan = Apports atmosphériques + Altération des minéraux du sol - Exportation de biomasse - Pertes
par drainage.
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Une gestion durable optimale des foréts est indiquée par un bilan neutre, ou les entrées sont égales aux
sorties. En cas de bilan entrées-sorties négatif, une révision des pratiques sylvicoles est a envisager,
par exemple I’allongement de la révolution® ou le maintien des rémanents sur le sol.

Une littérature abondante porte sur la quantification des flux utilisés pour le bilan entrées-sorties. En
particulier, I’altération des minéraux du sol est difficile a quantifier car elle dépend de parametres
abiotiques (minéralogie, granulométrie des minéraux, température...), biotiques (activité microbienne,
influence de la rhizosphére) et inhérents a I’écosystéme (possibilités d’interaction entre les
communautés bactériennes et les minéraux du sol forestier, par exemple).

Afin de mieux comprendre les cycles biogéochimiques forestiers, la quantification précise des dépots
atmosphériques fait partie des axes de recherche a améliorer suggérés par Pédro (2007). En effet, seuls
les dépbts dissous au moment du prélévement (de diamétre inférieur a 0,45 um) sont pris en compte
dans les réseaux de suivi des écosystémes forestiers comme RENECOFOR* ou le SOERE® F-ORE-T
® Ces dépdts atmosphériques dissous sont la somme des dépdts humides arrivés avec les
précipitations, des dépdts secs et occultes (déposés sur les feuilles et branches puis lessivés par la
pluie et échantillonnés sous la canopée dans le pluviolessivat). La canopée exerce ainsi un effet
d’interception sur les dépdts atmosphériques (< 0,45 um) secs et occultes (De Schrijver et al.,
2007; Petroff et al., 2008; Staelens et al., 2008).

Les dépdts atmosphériques particulaires (APD d’aprés I’anglais Atmospheric Particulate
Deposition), c’est-a-dire les dép6ts particulaires solides supérieurs a 0,45 um, sont actuellement
un flux méconnu gue ce soit en quantité, en contenu de nutriments ou en biodisponibilité (

Figure 2). Les flux de nutriments issus de I’altération des minéraux des sols et des dépots
atmosphériques sont assez faibles. Les flux de nutriments issus des dép6ts particulaires pourraient
donc étre d’importance dans la nutrition de ces écosystémes forestiers.

% Nombre planifié d'années séparant la formation ou la régénération d'un peuplement forestier et le moment ou ce
peuplement est abattu

* Réseau National de suivi a long terme des ECOsystémes FORestiers

® SOERE : Systémes d’Observation et d’Expérimentation, sur le long terme, pour la Recherche en
Environnement

® F-ORE-T : Fonctionnement des écosystémes forestiers
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Dépots atmosphériques :

Dissous (< 0,45um) : 0,8 | Particulaires: ? APD, non quantifiés

Exportation de biomasse : 1,2

D 9 ¢

Altération des minéraux du sol : 0,5 l
Mg (Flux en kg.hat.an) Drainage: 0,9

Site de Breuil-Chenue— modéle PROFILE

Figure 2 : Exemple des flux d’entrée et de sortie du magnésium (en kg.ha-1.an-1) pour un
peuplement de 83-89 ans dans la hétraie bourguignonne de Breuil sur Alocrisol (Alumic Cambisol;
WRB FAOQ) d’apres van der Heijden (Submitted). Le dép6t atmosphérique particulaire (APD) est le
flux manquant qui va étre mesuré dans cette these.

Cette thése a donc pour objectif de quantifier et caractériser le flux d’élément issus des dépots
atmosphériques particulaires (APD), mal connu en France en général et dans les foréts en
particulier.

1.2. Etat de I’art : le dépdt atmosphérique particulaire.

Le dép6t atmosphérique trouve son origine dans la présence de composés en suspension dans
I’atmospheére qui se déposent lors de conditions propices (81.2.5.1). Les composés atmosphériques
proviennent des émissions de sources multiples suivies d’un transport dans I’atmosphére (Figure 3).
Ces sources sont naturelles (émissions biogéniques, embruns marins et érosion terrestre) ou
anthropiques (combustion de biomasse a usage domestique et industriel, traffic, utilisation d’engrais,
...). Les especes les plus réactives et solubles interagissent avec I’eau atmosphérique et se
transforment dans I’atmosphere (dissolution 1) ou lors du dépét (dissolution 2).

Aprés avoir précisé la terminologie employée dans les sciences de I’atmosphére et de I’écosystéeme, je
préciserai les sources des composés atmosphériques et décrirai leur composition ainsi que les réseaux
gérant leur étude et leur surveillance. Enfin je dresserai I’état de I’art du dépbt atmosphérique et en
tirerai les problématiques associées dans les écosystemes forestiers.
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1.Emission et transport dans I’atmosphere 2.Dépb6tdes PM
D1: Dissolution dansI’atmosphere D2 : Dissolution avant prélévement
PM dansI’atmosphére —> Dépdtatmosphérique
Sources ie i
Matiere organique Dépot dissous et
*Naturelles Molécules aliphatiques ou particulaire ultrafin
-B_logenlqu_es (spores, pollen, fonctionnalisées, spores, pollens, ... 045um bo- oo __ i
micro-débris....)
*Marine (embruns) Matiére inorganique o S
«Terrestre (érosion locale ou Dépot particulaire (APD)
lointaine) Carbone élémentaire ~ -organiques
*Anthropiques (combustion de Sulfates, nitrates, ammonium | - inorganiques dontles
biomasse, rejets d’azote et soufre, Sels marins poussieres éoliennes
traffic, industrie...) NP (ADD)
Poussieres éoliennes
‘l‘ v ‘l’ v

Réseau dense desuivi et études des Etudes prés des Mathése  Suiviparréseaudesuivi
PM dans I’atmosphere grandes sources des écosystémes forestiers
Climat (e.g. Sahara)

Santé (mesures par captage actif)

Figure 3: (1.) Les sources d’émissions de particules atmosphériques alimentent I'atmosphére en composés en suspension de différentes natures (PM). (2.)
Les PM se déposent lors de conditions propices et le dépot atmosphérique est généralement prélevé et étudié dissous (<0,45 pm) ou particulaire
(>0,45 um). Le diamétre 0,45 pum fixe la limite, par convention, entre dép6t atmosphérique dissous et particulaire. Les fleches épaisses indiquent les études
associées aux PM et au dépo6t atmosphérique. D1 indique une premiere étape de dissolution des particules les plus solubles dans I'atmospheére et D2 indique
une deuxiéme étape de dissolution des particules entre le moment du dépét et celui du prélevement.
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1.2.1. Terminologie & précision des termes utilisés dans cette thése

Cette partie a pour objectif de définir les principales notions de sciences atmosphériques utilisées dans
cette thése.

Aérosols et particules atmosphériques

L atmospheére contient une grande diversité de composés formant un continuum granulométrique de la
molécule a la centaine de micromeétres, allant des gaz (78% de diazote et 21% de dioxygéne) aux
particules grossieres, dites terrestres, issues de I’érosion de la crodte superficielle de la Terre ou des
émissions volcaniques (voir 1.2.2 et Figure 3).

Le terme aérosol est largement utilise dans la littérature atmosphérique et est défini comme
« I’ensemble de particules solides ou liquides en suspension dans un milieu gazeux et dont la vitesse
de chute est négligeable ». Les termes matiére particulaire (PM) ou plus simplement particules,
qu’elles soient minérales ou organiques, lui seront préférés dans la suite du manuscrit.

Matiére particulaire PM., dépbt atmosphérique et dépét éolien ADD

Suivant les disciplines, deux termes sont généralement utilisés pour qualifier les deux situations de ces
particules solides : (i) PM, en suspension dans I’atmosphére ou (ii) dépdt atmosphérique particulaire
(APD) (Figure 3).

Les sciences de I’atmosphére étudient généralement les concentrations de particules dans I’air et
utilisent le terme “’PM’’. Ces PM sont classées et étudiées selon leur diamétre aérodynamique : PM10,
PM2.5 et PM1, et font donc référence aux particules de diamétre aérodynamique inférieur a 10, 2.5 et
1 um, respectivement. Ces PM sont étudiées car elles sont impliquées dans la régulation du climat et
posent des problemes de santé publique (cf. encart suivant).

Encart : Implications majeures des PM
La matiere particulaire PM en suspension dans I’atmosphére est largement étudiée car elle intervient
dans des thématiques trés éloignées comme le climat et la santé (humaine).

Les particulaires atmosphériques jouent de nombreux réles complexes dans le systeme climatique.
Elles affectent notamment le bilan radiatif par des effets directs de diffusion et d’absorption du
rayonnement mais également par des effets indirects au travers des processus nuageux et de la
formation des nuages en modifiant la fréquence d’occurrence de nuages, I’épaisseur des nuages et les
quantités de precipitations (IPCC, 2007).

Au dela de leurs rdles climatiques, les particules atmosphériques ont également des impacts sur la
qualité de I’air et des effets sanitaires associés.

L’inhalation de PM, en particulier des plus fines (inférieures a 2,5 um), est reconnue dangereuse pour
la santé humaine. En effet, ces PM, en particulier les plus fines, peuvent atteindre la région alvéolaire
et altérer les échanges gazeux a l'intérieur des poumons. On attribue plus d’effets délétéres sur la santé
aux particules en suspension qu’aux autres polluants, et la liste des troubles engendrés par les PM est
impressionnante : de I’accroissement de sensibilité aux allergénes aux infections respiratoires, aux
cardiopathies et au cancer du poumon (Organisation Mondiale de la Santé).

Ces effets sanitaires sont un des enjeux majeurs des stratégies de contréle de la qualité de I’air. En
2000 il a ainsi été estimé que les pollutions particulaires étaient responsables de 288 000 déces
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prématurés par an (EEA, 2007). Les gouvernements des pays européens ont donc développé des
politiques pour assainir I’air ambiant notamment par I’abaissement des seuils de concentrations
acceptables. La directive européenne 2008/50/CE a défini comme objectif pour I’horizon 2015
d’atteindre une moyenne annuelle de 30 et 20 ug.m™ de PM10 et PM2.5, respectivement, avec moins
de 35 pics annuels de concentrations dépassant les 50 ug.m= de PM10.

Les sciences de I’écosystéme étudient les dépdts d’éléments entrant dans I’écosystéme. Ces éléments
peuvent étre (i) dissous dans les précipitations ou (ii) sous forme de particules solides, minérales ou
organiques. On les nomme dépots éoliens (ADD, d’aprés la dénomination anglaise Aeolian Dust
Deposition). Pour cette raison, le terme ADD sera défini comme le dépbt atmosphérique de particules
minérales solides, incluant celles d’origine terrestre (encore appelées poussieres ou particules
crustales).

Dans cette thése, le dép6t atmosphérique particulaire (APD), comprenant une fraction minérale (ADD)
et une fraction organique, sera défini a I’aide d’un modéle conceptuel présenté dans le paragraphe
1.2.5.2.

Aprés avoir évoqué les origines de ces particules, j’aborderai la composition de la matiére
particulaire (PM) en suspension dans I’atmosphere. Pour finir, je ferai une synthése sur des dépdts
atmosphériques de poussieres (ADD) et leur impact sur les écosystémes (Article I).

1.2.2. Origines des particules atmosphériques

Les PM, particules de matiére en suspension dans I’air, sont d’origine marine (embruns marins),
terrestre (érosion de la croQte terrestre), organique (spores, pollen, feux de foréts, ...) et anthropique
(transports, industries, agriculture,...).

Les particules composant I’ADD sont terrestres et ont deux grandes origines possibles :

- les poussiéres issues des zones arides ou désertiques, ou encore cendres volcaniques,
transportées sur de longues distances (comme ce fut le cas lors de I’éruption de I’Eyjafjoll en
avril 2010) ;

- les particules de sol local remobilisées par I’érosion et les activités humaines, par exemple les
travaux agricoles (notamment le labour), I’exploitation de carriéres et les cimenteries ou les
gros travaux de construction.

A I’heure actuelle les modeles indiquent que les flux mondiaux de poussiéres éoliennes sont dominés
par les grandes zones désertiques d’Afrique du Nord, du Moyen-Orient et de I’Asie (Tanaka and
Chiba, 2006).

Ces régions arides et non arables générent I’essentiel des émissions de poussiéres éoliennes avec une
grande variation interannuelle d’émission, avec une production mondiale annuelle estimée entre 800 et
2000 millions de tonnes par an (Lawrence and Neff, 2009). Les poussiéres sahariennes sont la
principale source de particules atmosphériques d’origine terrestre : de 170 a 760 millions de
tonnes par an (Goudie and Middleton, 2001). Elles peuvent étre transportées sur de longues
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distances (Prospero et al., 1987; Swap et al., 1992) et permettent d’établir des connexions
biogéochimiques entre les continents (Chadwick et al., 1999; Okin et al., 2004; Field et al., 2009).

1.2.3. Composition des PM en suspension

Les PM sont composées de matiére organique et de matiére minérale (Figure 3 et Figure 4).

Matiére organique

La partie organique des particules atmosphériques est complexe et fait I’objet de plusieurs revues
soulignant la difficulté de sa caractérisation globale. En outré, les méthodes d’analyses conditionnent
les composés caractérisés : « perhaps to a larger extent than for any other component of the
atmospheric aerosol, what we find in the organic fraction is to a large extent determined by how we
look. » (Jacobson et al., 2000). Les particules organiques couvrent une large gamme de formes
(moléculaire a organismique), de solubilité et de réactivité ; certaines peuvent se transformer dans
I’atmosphére en composés organiques secondaires (Saxena and Hildemann, 1996; Jacobson et al.,
2000; Seinfeld and Pankow, 2003).

D’aprés la thése de Piot (2011), les molécules organiques en suspension dans I’atmosphére sont
largement méconnues (a 80%), seuls quelques centaines de composés étant quantifiés. Ces molécules
sont soit des longues chaines aliphatiques, de type hydrocarbure, soit des chaines carbonées plus
petites et fonctionnalisées (acides carboxyliques, HAP, phtalates, alcools, voire sucres ou lipides),
dont certains sont utilisés comme traceurs de la combustion de biomasse, comme le Iévoglucosan
(Simoneit et al., 1999). Les composés « biogéniques » sont les spores, pollens, bactéries et particules
issues de I’abrasion des végétaux.

La quantité de matiére organique atmosphérique (OM d’aprés I’anglais Organic Matter) est estimée a
partir de la concentration totale de C avec un facteur correctif variable en fonction du type de
composés (entre 1 et 2). Cette matiere est généralement conséquente, supérieure a 30% en milieu rural
espagnol, nord italien et autrichien (Yttri et al., 2007; Querol et al., 2009).

Matiére inorganique

La partie inorganique des PM est aussi remarquablement hétérogéne. Les PM inorganiques sont
composées notamment de NOy, de sulfates, de sels marins et de poussiéres éoliennes. Ces poussiéres
éoliennes sont composées globalement des éléments Si, Al, Fe, Ca et Mg. Putaud et ses coauteurs
(2004; 2010) proposent un ensemble de formules utilisant la concentration de ces éléments dans les
PM10 afin d’estimer la contribution de poussiéres éoliennes aux PM10. Compte tenu des différentes
techniques utilisées pour décrire cette fraction des PM10, I'incertitude de ces estimations est grande.

Contribution relative des parties organiques et inorganiques au PM.

La répartition de ces éléments organiques et inorganiques varie en fonction de la taille de ces PM
(Figure 4). Les mesures ou les calculs de chaque espéce chimique dans les différentes classes de PM
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présentent des incertitudes (Putaud et al., 2004). Ainsi la partie indéterminée, c'est-a-dire la différence
entre la masse totale de PM et la somme de ces espéces, est importante et variable en fonction de la
taille des PM. La Figure 4 indigue une grande variation de la matiere organique, des sels marins et des
poussiéres éoliennes entre les différentes classes de taille des PM.

La grande fraction indéterminée révele la difficulté d’analyser la composition des PM. De plus, les PM
de diameétre aérodynamique supérieur a 10 um sont, & ma connaissance, étudiées dans une moindre
mesure.

PM2.5 PM10-2.5
4y
8
28
1
40 3
20
10
21
¥ Carbone élémentaire ™ Matiére organique ¥ Nitrate ¥ Ammonium
u Sulfate = Sels marins Minéraux éoliens Indeterminé

Figure 4 : contribution relative (en %) des différences espéces chimiques a la masse des PM2.5,
PM10-2.5 et PM10 en milieu rural. Adapté de Putaud et al. (2004)

Les PM dans I’atmosphére sont donc composés de matériaux trés divers organiques et
inorganiques (des petites particules soufrées aux particules grossiéres d’origine terrestre, dit
minéraux éoliens).

1.2.4. Présentation des principaux réseaux de mesures de PM et de dépot
atmosphérique en France

Le but n’est pas ici de dresser une liste exhaustive des différents réseaux et études de PM et dépots
atmosphériques, mais d’en donner une illustration avec quatre réseaux francgais importants.

1.2.4.1. Les AASQA

Du fait de I’implication des polluants atmosphériques, notamment les PM, sur la santé humaine, les
pouvoirs publics frangais ont mis en place des réseaux de surveillance des PM en suspension dans
I’atmospheére, en milieu rural et urbain. En France, cette surveillance est assurée par 26 AASQA
(Agences Agréées de Surveillance de la Qualité de I'Air), et réunies au sein de la fédération Atmo
(www.atmo-france.org).
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Les AASQA assurent le suivi de différents polluants réglementés dans I'air dont les PM10 et PM2,5.
Les résultats des mesures sont disponibles sur les sites des AASQA. Elles ont aussi la charge de
déclencher les procedures d’information et d’alerter les pouvoirs publics en cas de dépassement des
seuils réglementaires. Le matériel de mesure utilisé par les AASQA répond aux normes européennes.
Elles participent aussi au développement des connaissances concernant la spéciation des particules
fines au travers de projets de recherche et de campagnes de diagnostics.

1.2.4.2. Observatoire MERA (Mesure et Evaluation en zone Rurale de la
pollution Atmosphérique a longue distance).

Ce réseau est la contribution francaise au réseau européen EMEP (European Monitoring and
Evaluation Program) coordonné par le NILU (institut norvégien pour la recherche sur I’air) et mené
dans le cadre de la Convention de Genéve sur la pollution de I’air & longue distance et transfrontaliére.
Trois des 9 sites du réseau MERA, coordonné par I’Ecole des Mines de Douai, mesurent les particules
en suspension dans I’air (PM10 et PM2.5) avec des capteurs actifs’ et le dépot humide de polluants
soufrés et azotés, carbone élémentaire et carbone organique, matiére inorganique, HAP et métaux
lourds. La logistique et la partie technique de ce réseau est gérée par les AASQA (Agences Agréées
pour la Surveillance de la Qualité de I’Air), et financée par le Ministére de I’Ecologie et du
Développement Durable et de I’Energie avec le concours de I’ADEME (Agence de I'Environnement et
de la Maitrise de I'Energie).

1.2.4.3. Réseau OPERA (Observatoire PErmanent de la RAdioactivite).

Le réseau OPERA, piloté par I’IRSN, a pour objectif de mesurer la radioactivité ambiante de fond. Il
regroupe 9 stations situées en milieu rural et ouvert. Ces stations comprennent des échantillonneurs a
tres grand débit pour collecter les aérosols ambiants ainsi que des collecteurs de grand diametre. Ces
collecteurs de 1 m2 recueillent le dép6t total a I’échelle mensuelle. Les échantillons sont évaporés, puis
analysé spécifiquement pour la mesure de radioactivité. Il n’est pas dédié a I’étude du dépot
particulaire.

1.2.4.4. Réseau RENECOFOR et sous réseau CATAENAT?

RENECOFOR constitue la partie francaise d'un ensemble de sites permanents de suivi des
écosystemes forestiers installés dans 34 pays européens. En France, RENECOFOR regroupe, dans son
sous réseau CATAENAT, 27 sites en milieu forestier et mesure les dépbts dissous (<0,45 um) hors et
sous canopée depuis 1992. Initialement prévu pour étudier les effets de la pollution atmosphérique sur
les foréts, il intégre désormais I’étude de I’influence du changement climatique. RENECOFOR
dispose d’une large base de données, dont nous avons utilisé la partie hors canopée pour déterminer
les relations entre dépdt éolien (ADD) et dép6t dissous (Article 1V).

7 Appareils munis d’une pompe motorisée récupérant I”air aspiré sur un filtre pour analyses
8 Charge d'Acide Totale d'origine Atmosphérique dans les Ecosystémes NAturels Terrestres
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1.2.4.5. Bilan des 3 réseaux en milieu rural et/ou forestier

Le Tableau 1 montre qu’aucun réseau en milieu rural et/ou forestier (MERA, OPERA ou
RENECOFOR) n’étudie spécifiguement le dép6t atmosphérique particulaire ni les flux

d’éléments qu’il apporte dans les écosystemes.

Réseau MERA OPERA RENECOFOR

Gestion Ecole des Mines de Douai IRSN ONF

Milieu Rural Rural Forestier

Mesure PM10, PM2.5, dép6t humide Dépét total Dép6t total filtré a 0.45 um=
dissous et pluviométrie

Analyses  Concentration, carbone Radioactivité Concentrations de Na, ClI,

élémentaire et carbone organique,
métaux lourds, HAP, matiére
inorganique, polluants soufrés et
azotés

HCO;, SO, NOs; NH, Ca,
Mg, K, pH, alcalinité,
conductivité dans les solutions
de pluie, pluviolessivats et
ruissellements de tronc

Tableau 1: synthese des 3 réseaux de mesures de concentrations ou de dépots de particules en

milieu rural et/ou forestier.

Ma these doit contribuer a mieux connaitre le dépot atmosphérique particulaire en France.
Le dép6t atmosphérique particulaire (APD) est distingué des PM en suspension dans le paragraphe

suivant.

1.2.5. Le dépot atmosphérique total

1.2.5.1. Mécanismes de dép6t

Les composés atmosphériques se déposent par trois mécanismes (Figure 5) :

- le dépbt humide, défini dans le glossaire (p. 5), et présenté ici sous forme simplifiée : c'est le
lessivage de I’atmosphére par les précipitations (pluie ou neige), comprenant les composés du
nuage et entrainant une trés large partie des composés atmosphériques ;

- le dépdt sec, regroupant I’ensemble de mécanismes physiques (sédimentation, mouvement
Brownien...) assurant le dép6t de composées atmosphériques en I’absence de pluie :

- le dép6t occulte, ou les composés dans les gouttes de brouillard ou la rosée sont transférés sur

une surface.
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Etat des composés dans I’atmosphére Dissout (< 0,45um) Particulaire

Dissolution 1

Etat des composés lors du dép 6t ) .
. Dissout Particulaire
(humide, sec ou occulte)
Dissolution 2
Etat des composés lors du prélévement Dissout Particulaire

Figure 5: Schéma de I'état dissous (< 0,45 pum) ou particulaire des composés dans 'atmosphere, au
moment de leur dépot (humide par les précipitations, sec en 'absence de précipitation et occulte par
transfert des gouttelettes de rosée ou de brouillard sur une surface) et au moment du prélevement.
Des composés particulaires non dissous dans I'atmospheére (Dissolution 1) au moment du dépét par
voie humide, séche ou occulte peuvent se dissoudre entre leur dépot et leur prélevement
(Dissolution 2) et enrichir la fraction dissoute du prélevement.

Le dép6t humide et le dépdt sec contribuent & I’APD. En effet les particules atmosphériques peuvent
se déposer par des processus de sédimentation (diffusion, gravitation) et par des processus de
lessivage dans les nuages ou sous les nuages en présence d’eau atmosphérique.

Deux étapes successives de dissolution des PM peuvent intervenir : dans I’atmosphére (en cas de
dépdt humide) puis dans le collecteur de dépdts. Par conséquent, une partie du dép6t
atmosphérique initialement particulaire se trouve sous forme dissoute (<0,45pum) lors du
prélévement.

En outre, la canopée exerce un effet de filtre sur la charge atmosphérique qui la traverse, en
particulier par temps sec. La canopée induit donc un captage supplémentaire généralement pris
en compte dans la fraction inférieure a 0,45 um lors de I’établissement des bilans entrées-sorties
de nutriments (Ulrich, 1983). L’effet de la canopée sur les particules grossiéres n’a pas fait
I’objet d’une abondante littérature.

1.2.5.2. Modéle de compartimentation du depot dans cette thése

Afin de compartimenter le dépét tel qu’il est échantillonné, nous définissons le dépdt total et le dépbt
atmosphérique particulaire (APD) comme suit.

Dépébt total

Le dépbt total est défini comme la somme des dépbts dissous et des dépdts atmosphériques
particulaires. Cette deéfinition repose sur I’état dissous ou particulaire solide suivant lequel
I’échantillon est prélevé puis préparé. La limite de cette compartimentation est fixée a 0,45um.
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Dépot dissous (<0,45 pm) Dépdt atmosphérique particulaire (APD)

Organique  Composés carbonés solubles Particules de Matiére Organique (POM) :

bactéries, spores, pollen, débris
vegétaux...

Minéral Espéces ioniques (Ca”*, Mg®*, Na*, CI'...)  Poussiéres éoliennes minérales (ADD),
d’origine marine, terrestre ou anthropique issues de I’érosion ou du volcanisme, et
dissoutes dans la pluie, lors du dépdt ou particules minérales anthropiques
postérieurement (cimenterie, carriéres, activités agricoles

..)

Tableau 2 : Compartimentation du dépot atmosphérique total échantillonné

Le dépdt atmosphérique total (Tableau 2) regroupe tous les constituants de I’atmosphére, quelle que
soit leur origine (Figure 3), leur nature (espéces ioniques et particules, organiques et inorganiques), et
leur mode de dépdt (humide, sec ou occulte). Le dépdt atmosphérique dissous (c’est-a-dire, le dépot
total filtré & 0,45 um) est analysé en routine en milieu forestier par RENECOFOR ou le SOERE F-
ORE-T. Une subtilité trés importante réside dans le fait qu’on considére comme dissous ce qui I’est au
moment de I’échantillonnage et pas au moment du dépdt(comme schématisé par la dissolution 2 sur la
Figure 3 et la Figure 5). Dans la suite du manuscrit, le dép6t atmosphérique particulaire est donc défini
comme la fraction sous forme particulaire et non dissoute au moment de I’échantillonnage.

Modeéle conceptuel pour le dép6t atmosphérique particulaire (APD)

En dehors de la canopée, I’APD, (o d’apres I’anglais openfield) est donc défini comme I’ensemble des
dépbts de matiére organique particulaire (POM,) et de matiére minérale, généralement de poussiéres
éoliennes issues de I’érosion terrestre (ADD,)(Figure 6). L’ADD, est subdivisé en partie minérale
composée de minéraux peu solubles (H-ADD,, d’aprés la dénomination anglo-saxonne « Hardly
soluble Aeolian Dust Deposition ») et solubles (S-ADD,, pour « Soluble Aeolian Dust Deposition »).
La limite entre ces deux fractions est arbitraire car les minéraux de I’ADD, présentent des solubilités
tres diverses. Cette limite est fonction du protocole d’extraction choisi.

| APD, |
L A Y
| ADD, | | POM, |
* L
g v
[ sabp, || HaDD, | POM, |

Constantes de dissolution décroissantes

Figure 6 : Modele conceptuel de la composition du dép6t atmosphérique particulaire en dehors de la
canopée (APD,), avec (1) une partie minérale (ADD,) composée de minéraux a forte solubilité (S-
ADD,) et a faible solubilité (H-ADD,), et (2) une partie organique (POM,) composée du dépot des PM
organiques en suspension dans 'atmosphere.
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Sous la canopée (Figure 7), I’ADD; (t d’aprés I’anglais throughfall) comprend le transfert de I’ADDo a
travers la canopée, auquel s’ajoute I’éventuel captage supplémentaire de la canopée par I’interaction
avec les dépots secs et occultes (ADD.). ADD, et ADD, sont aussi subdivisés en S-ADD et H-ADD.
La partie organique POM, est composée du transfert de POM, hors canopée auquel s’ajoute I’éventuel
captage supplémentaire de la canopée (POM,). Sous la canopée, I’interaction de la pluie avec la
canopée géneére la fraction organique supplémentaire FOM (F pour forest), comprenant (i) des micro-
débris végétaux résultant de I’abrasion des feuilles et branches, et (ii) éventuellement I’interaction de
la récrétion avec le dépét particulaire.

| APD, |
N A )
| ADD; | | POM, |
y A Y J ! v
| ADD, (| ADD, [ POM, (| POM, [| FOM |

Figure 7: Modele conceptuel de la composition du dépdt atmosphérique particulaire dans les
pluviolessivats (APDy), avec (1) une partie minérale (ADD;) composée des mémes minéraux hors
canopée (ADD,) ainsi que le probable captage supplémentaire par la canopée (ADD.), et (2) une
partie organique (POM) composée (i) du POM, hors canopée, (ii) du captage supplémentaire par la
canopée (POM,) et (iii) de FOM, la contamination de 'échantillon par les micro-débris végétaux.

1.2.5.3. Dépot éolien (ADD) et problématiques de la thése

Afin de mieux comprendre leur importance dans ces écosystemes, les dépbts atmosphériques éoliens
(Aeolian Dust en anglais, ou poussiéres éoliennes ou crustales) ont été mesurés dans plusieurs sites
d’études et modélisés a I’échelle planétaire. Leurs compositions minéralogique et chimique, ainsi que
leur granulométrie ont fait I’objet de travaux de caractérisation. La littérature montre que les dépdts
éoliens (ADD) contribuent a la nutrition microbienne dans les océans (Jickells et al., 2005) ainsi qu’a
la nutrition des arbres en Espagne (Avila et al., 1998), en Afrique du Sud (Soderberg and Compton,
2007), a Porto Rico (Pett-Ridge et al., 2009) et dans le bassin Amazonien (Swap et al., 1992).
Actuellement, leur influence dans les foréts tempérées européennes n’est pas encore quantifiée.

Les connaissances actuelles sur I’ADD en Europe ont été regroupées dans la revue de synthése
(Article 1). Les principales informations issues de cette synthése sont présentées dans le paragraphe
suivant.

Les taux de dépdt éolien mondiaux modélisés (Zender et al., 2003; Jickells et al., 2005) varient en
Europe du Nord au Sud de 41 & 129 kg.ha™.an™ mais aussi en fonction des modgles, le dépot étant un
terme mal contraint des modeéles.

La minéralogie de I’ADD, essentiellement déterminée en Espagne, est dominée par les silicates (les
phyllosilicates représentant 48+18% et les autres silicates 30+£13%), les carbonates (de moins de 2% a
plus de 40%), et divers autres minéraux comme les oxydes, hydroxydes, sulfates, phosphates et halites
(Avila et al., 1997; Alastuey et al., 2005; Fiol et al., 2005; Kandler et al., 2007; Diaz-Hernandez and
Parraga, 2008; Diaz-Hernandez et al., 2011).

Ces minéraux sont porteurs de nutriments (Franzen et al., 1994; Avila et al., 1998; Hladil et al., 2008;
Vanderstraeten et al., 2008), et peuvent libérer ces nutriments s’ils sont placés dans un milieu acide a
forte activité biologique tel que la litiere. Les flux de Ca, K, et Mg ont été calculés dans cette revue a
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partir des taux de dép6ts modélisés, multiplié par la concentration de chaque nutriment mesurée
pourles dépdts dans le Sud de I’Europe. En France, ils pourraient atteindre 1,7, 0,9, 1 et 0,6 kg.ha‘l.am'l
de Ca, Mg, K et P, respectivement. lls contribueraient jusqu’a 30% des entrées atmosphériques dans
les écosystémes les plus pauvres. Les flux de nutriments libérés par les ADD pourraient ainsi
maintenir une fertilité de I’écosystéme favorable au développement des arbres, en particulier pour les
latitudes en dessous de 52°N.

Enfin, I'influence des ADD sur les écosystemes forestiers de Porto-Rico a été étudiée par tracage
isotopique naturel du strontium. Cet élément, analogue du Ca, est un traceur des processus
biogéochimiques (Capo et al., 1998). Les analyses de Ca, de P et des rapports isotopiques &’Sr/2¢Sr
dans les compartiments de I’écosystéme forestier (roche-mére, sol, pluie, feuilles...) montrent une
contribution des dép6ts éoliens comme source de nutriments des arbres ainsi que I’importance des
ADD dans le renouvellement du phosphore dans cet écosystéeme (Pett-Ridge, 2009).

L’état de I’art présenté dans ce chapitre et I’Article | soulévent les problématiques suivantes :

- Quelles sont les quantités réelles de dépét éolien (ADD) et de dépdt atmosphérique
particulaire (APD) dans les foréts francaises métropolitaines ?

- Quelles sont leurs propriétés chimiques et minéralogiques en particulier dans la moitié
nord de la France?

- La canopée exerce-t-elle un effet d’interception des particules atmosphériques et dans
guelle mesure cette interception augmente-t-elle le dépdt atmosphérique particulaire

sous la canopée ?

- Quelle est la contribution de ces flux sur les bilans entrées-sorties des écosystemes
forestiers par rapport aux autres entrées de nutriments ?

- Quelles sont les relations entre les dépbts atmosphériques particulaires et dissous
(< 0,45 pum) au moment de I’échantillonnage ?
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2. Objectifs d’études & stratégies d’échantillonnage et d’analyse

2.1. Objectifs de cette these

L’objectif de ma thése est de répondre a la problématique scientifique exposée dans le paragraphe
précédent et en particulier de quantifier les flux de nutriments apportés par les dépdts atmosphériques
particulaires. Pour ce faire il est nécessaire d’échantillonner et de caractériser les dépots
atmosphériques particulaires (APD) en milieu forestier francais tempéré. L’étude se limite a la moitié
nord de la France (au dessus de la latitude 46°N) ou les dépdts atmosphériques particulaires n’ont pas
été quantifiés. Notamment, ma thése vise a déterminer les taux de dépot, leur composition chimique et
minéralogique, et leur compartimentation en masse et en éléments, hors et sous canopée.

Afin de répondre a cette problématique, la démarche mise en ceuvre repose sur 4 axes de recherche, 4
présentés sur la Figure 8 :

- Axe 1: développer la métrologie nécessaire a la quantification et a la caractérisation du dép6t
atmosphérique particulaire en milieu forestier, hors et sous canopée :
o développement de moyens d’échantillonnage de ce dépdt
o développement de protocoles de traitement et d’analyse de ce dépdt
- Axe 2: étudier ce dépbt atmosphérique particulaire hors canopée :
0 quantifier et caractériser I’APD : compartimentation ADD/POM, minéralogie et
chimie de I’ADD
0 évaluer la contribution des épisodes de forte charge atmosphérique d’origine
saharienne au taux de dépét atmosphérique particulaire
o calculer les flux d’éléments issus de I’APD et évaluer leur contribution dans les cycles
biogéochimiques au regard des dépdts dissous et de I’altération des minéraux du sol
o étudier les variations spatio-temporelles du dép6t atmosphérique particulaire
- Axe 3: etablir les relations entre le dép6t particulaire et le dépbt dissous au moment de
I’échantillonnage afin d’envisager une mesure indirecte du dépdt atmosphérique particulaire
- Axe 4: quantifier les voies de dépdt particulaire sous la canopée et déterminer I’effet
d’interception de la canopée sur le dép6t atmosphérique particulaire solide.

29



Objectifs & Stratégies

Axe?2 N
(Caractérser APD,) o °

Dissous (<0,45 um)

Axe3 ) i >APD,
(Interaction APD/dissous)

Axed
(Comparer APD,/APD;
hors/sous canopée)

——>APD
Axel Hors couvert forestier T Sous couvert forestier
Xe ' . . . L '
Métrol ' Pluie Pluviolessivats Ruissellement  Chute de litiere

(Métrologie) ! Pluwometre sur tour/clairiere Gouttiéres sous canopée  Tour de tronc Bac a litiere
Axe 1 : développement métrologique adapté au milieu forestier dans le Axe 3 : relations entre dépots éoliens et dissous
Nord de la France
Axe 2 : quantification et caractérisation hors canopée du dépdt éolien & Axe 4 : effet de la canopée sur le taux de dép6t atmosphérique particulaire
variations spatio-temporelles ; relation avec les épisodes a forte charge ; étude du transfert des particules dans la canopée ; hypothese de 3 voies de
atmosphérique dépdts sous la canopée (pluviolessivat, ruissellement de tronc et chute de

litiere)

Figure 8 : Les 4 axes de recherche de ma thése

2.2. Stratégie d’échantillonnage & d’analyse

Le seul réseau opérationnel collectant les dépdts particulaires, en milieu découvert, est OPERA, dont
I’objectif est la mesure de la radioactivité et non la caractérisation du dép6t atmosphérique
particulaire. Le dépdt atmosphérique particulaire n’est pas étudié en milieu forestier frangais. La
priorité de cette these a donc été la mise en place d’un réseau de mesure sur le Nord de la France ainsi
que le développement de dispositifs et de méthodes permettant la mesure et I’analyse du dépbt
atmosphérique particulaire. Il est vite apparu que collecter, extraire puis analyser ce dép6t
atmosphérique n’est pas simple.

Afin de répondre aux objectifs de la thése et d’étudier I’APD selon le modéle conceptuel présenté en
introduction, une stratégie a été mise en place et des choix ont été faits concernant :

1- lasélection de plusieurs sites d’étude,

2- la mise au point d’échantillonnage hors couvert et sous couvert, en continu et lors d’épisodes
de forte charge atmosphérique,

3- le développement des collecteurs, basé sur les données de la littérature et les réseaux existants,

4- le développement et la validation du traitement des échantillons aprés prélévements.
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2.2.1. Stratégie d’échantillonnage
2.2.1.1. Les sites d’études

L’un de mes objectifs est d’étudier les variations spatio-temporelles de I’APD dans différents sites
d’étude en milieu forestier répartis dans la moitié Nord de la France. Or, les foréts frangaises sont
diverses. En effet de nombreuses essences sont plantées en fonction de la région et du sylviculteur :
feuillus (principalement hétre, chéne, chataigner) ou résineux (hotamment pins maritime et sylvestre,
épicéa, sapin). Il était inconcevable de prendre en compte cette diversité dans ma thése. En outre, pour
assurer la cohérence de mes résultats, nous nous sommes limités a un type d’écosysteme. Nous nous
sommes donc focalisés sur les écosystemes forestiers acides, les plus limités en éléments nutritifs, et
nous avons ciblé une seule essence forestiere. Etant donnée I’importance du hétre parmi les essences
exploitées et I’'impact potentiel des dépbts atmosphériques sur les écosystémes forestiers pauvres en
nutriments, nous avons choisi d’étudier des hétraies sur sol acide situées dans la moitié Nord de la
France. En conséquence, les sites d’études sélectionnés pour ma thése doivent répondre aux critéres
suivants :

- avoir un peuplement composé majoritairement de hétres ;

- &tre sur un sol a tendance acide;

- couvrir le Nord de la France d’Ouest en Est ;

- étre équipé d’une tour pour le captage hors couvert, ou a défaut une clairiére d’acces facile.

- appartenir aun réseau d’observation afin de bénéficier de tout I’acquis antérieur sur ces sites.

2.2.1.2. Echantillonnage hors et sous canopée

Afin de répondre aux objectifs 2 et 4 (Figure 8), et en supposant que les dépdts éoliens peuvent
dépendre de la remontée vers le Nord de masses d’air chargées de particules issues du Sahara (cf.
introduction), notre stratégie a été de développer un échantillonnage a deux échelles temporelles.

L’échantillonnage principal doit s’effectuer en continu, afin de quantifier et caractériser I’APD a
I’échelle mensuelle et annuelle a la fois hors et sous canopée. Sous canopée, nous avons fait
I’hypothése que trois voies de transfert du dép6t particulaire sont possibles (Figure 8) :

- les pluviolessivats, c’est-a-dire la pluie passant au travers des feuillages et des branches ;

- les ruissellements le long des troncs d’arbre ; en effet plus de 10% de la pluie tombant au sol
sous canopée passe par le tronc ;

- les chutes de feuilles en automne ; en effet, si la feuille a intercepté des particules, elle peut les
déposer dans la litiere lors de sa chute.

Le deuxiéme échantillonnage répond au besoin de quantifier les apports d’épisodes a forte charge
atmosphérique particulaire, notamment d’origine saharienne. Cet échantillonnage est donc temporaire
et de fréquence indéterminée. Le dispositif doit donc é&tre amovible et peu contraignant a installer.
Nous nous limitons a un échantillonnage hors canopée. Prévoir de tels épisodes est possible grace a
I’utilisation de modeles de charge atmosphérique, tels que Chimere DUST (Menut et al., 2009) et
DREAM (Nickovic et al., 2001). La veille sur la prévision des eépisodes sahariens pouvant atteindre la
France est également réalisée par Olivier Masson de I’IRSN a I’aide des mémes prévisions.
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2.2.1.3. Conception du dispositif d’échantillonnage
Hors canopée

Notre stratégie est de nous inspirer des dispositifs existants de collecte du dépodt atmosphérique dissous
ou particulaire. Pour cela, une revue des dispositifs décrits dans la littérature a été entreprise. Elle est
brievement présentée ci-dessous. Cette revue a souligné la simplicité des dispositifs de captage passif
du dépbt atmosphérique particulaire hors couvert : un collecteur généralement de type entonnoir relié
le plus souvent par un tuyau a un bidon de collecte et muni d’un filtre (0,5 mm) afin d’éviter la
pollution de I’échantillon par des débris végétaux et des insectes. Ces collecteurs sont placés a une
hauteur d’au moins 1,5m du sol (Avila, 1996; Mattsson and Nihlen, 1996), pour éviter la
contamination par le sol environnant directement le collecteur. L’entonnoir est doté d’un rebord afin
d’éviter les éclaboussures de I’eau contenant les particules. Le collecteur OPERA est en inox
électropoli pour limiter les phénomenes de rétention sur les parois du collecteur Notre collecteur sera
donc basé sur ce modéle commun, répétable et relativement peu onéreux.

Cependant les surfaces des entonnoirs revus sont (i) tres petites, entre 0,02 et 0,07 m2 (Avila, 1996;
Stoorvogel et al., 1997) ou (ii) beaucoup plus grandes (1 m2 pour OPERA). Or, notre objectif est de
collecter suffisamment de matiere afin de caractériser I’APD. Comme les taux d’ADD modélisés au
Nord de la France sont compris entre 8 et 18 kg.ha™’.an™ (Zender et al., 2003; Jickells et al., 2005).
Notre collecteur doit donc avoir une surface intermédiaire. Cependant, I’échantillonnage des
dépbts particulaires dans le Nord de la France est trés peu connu. Afin de prendre en compte la
variabilité possible de captage des dépbts par les collecteurs, il semble indispensable d’étudier la
variabilité de collecte des capteurs choisis pour ma these.

Sous canopée

L’échantillonnage des pluviolessivats nécessite une surface de collecte adaptée a I’intégration de la
variation de la canopée. En effet, de fortes variations de densité foliaire existent au sein de la canopée,
avec des trouées ou au contraire de nombreuses strates de branches et de feuilles (Figure 9). Dans les
sites de suivi des écosystéemes forestiers RENECOFOR et SOERE F-ORE-T, les pluviolessivats sont
collectés dans des gouttiéres disposées radialement autour des troncs, ce qui permet d’intégrer la
variation de la canopée. Il nous a semblé indispensable de capter les pluviolessivats dans des
collecteurs de type gouttiére. Afin de comparer ces prélévements avec ceux collectés hors
canopée collectés par des entonnoirs, une comparaison de la collecte des dépdts particulaires des
gouttiéres par rapport aux entonnoirs est nécessaire.
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Figure 9: Variations de la densité foliaire de la canopée de la hétraie de Montiers-sur-Saulx
présentant des trouées (a gauche) et une forte densité (a droite)

Les ruissellements de troncs sont classiquement collectés grace a des tuyaux plastiques enroulés le
long des troncs des arbres et reliés a un bidon de 120 L. Notre collecteur a ruissellement de tronc
suivra donc ce modele.

Les chutes de litiere sont prélevées grace a des bacs a litieres, traditionnellement utilisés dans les
réseaux de suivi et les études des écosystemes forestiers.

2.2.2. Stratégie de prélevement et de compartimentation de I’échantillon

Nous avons proposé en introduction un modeéle de compartimentation organo-minérale de I’APD.
Afin d’étudier I’APD selon ce modele (Figure 10), il est nécessaire de rechercher des méthodes

permettant de :

- séparer le dép6t dissous du dépdbt particulaire

- déterminer la quantité de matiere organique (POM) par rapport a la matiére minérale (ADD)
-séparer physiquement la matiere organique de la matiere minérale afin de caractériser cette derniére
- estimer la vitesse de dissolution de I’ADD dans I’humus et la solution du sol.

A

Taille (um)
500

S-

POM g‘ H-ADD

D

0,45
Dissous

0

Figure 10 : Compartimentation du dépdt total en dépo6t dissous (<0,45 um) et particulaire (entre 0,45
et 500 pm) organique (POM) et minéral (S-ADD+H-ADD)
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Séparation du dissous

Le dép6t dissous (solution filtrée a 0,45 um) et le dép6t particulaire (supérieur a 0.45um) sont
simultanés mais ils doivent étre analysés séparément (Figure 10). Nous devons donc élaborer une
stratégie pour (i) collecter une faible quantité de particules dans des grands volumes d’eau, (ii) sans
perdre de particules et (iii) en évitant toute pollution de I’échantillon au cours de sa récupération dans
le bidon de collecte.

Afin de choisir une méthode de séparation dissous/particulaire, nous avons entrepris une revue de la
littérature. Cet état de I’art des traitements d’échantillons d’APD est présenté dans I’Article II.
Globalement, la seule méthode qui a été utilisée est la filtration a 0,45 um (Loye-Pilot and Martin,
1996; Avila et al., 1998). Cependant, la proximité des sites d’échantillonnage de ces dépdts
particulaires avec le Sahara et la grande quantité de dépbt particulaire minéral induit
vraisemblablement une dominance de la fraction minérale par rapport a la matiére organique. Cette
méthode par filtration devra étre testée pour voir si elle convient a nos échantillons. Une autre option
est le siphonage de la partie liquide de I’échantillon.

Tester et comparer la faisabilité de ces méthodes permettront de définir le protocole de ma thése. En
outre, le rapport entre le grand volume d’eau et la faible quantité de particules peut jouer sur la
récupération des particules. Il parait donc indispensable de tester le rendement de récupération des
particules avec la méthode de séparation des dép6ts dissous/particulaire.

Le réseau OPERA, en évaporant le dépbt atmosphérique total, quantifie en méme temps le dépobt
dissous et particulaire, ce qui ne correspond pas a notre objectif. La tentative de comparaison des
échantillons d’OPERA et de ceux obtenus dans cette these n’a pas été fructueuse car I’évaporation de
I’échantillon entraine manifestement des précipitations de minéraux.

Quantification de la matiére organique

Comme utilisé classiquement en agronomie pour quantifier la matiere organique dans les sols, le
dosage du C dans les échantillons d’ APD servira pour quantifier la matiére organique dans les sols. Ce
dosage de C total inclut le C issu de la MO mais aussi des carbonates et du C élémentaire. Il faudra
donc déterminer la quantité de carbonates et de carbone élémentaire afin de ne pas biaiser les résultats.

Compartimentation organo-minérale de I’APD et estimation de la vitesse de dissolution de I’ADD
dans la litiére

Nous avons envisagé différentes méthodes afin d’étudier la compartimentation organo-minérale de
I’APD. Ces méthodes peuvent étre une séparation physique des fractions organique et minérale, ou
calculatoire a partir de la quantification de la matiére organique. En science du sol, la séparation
physique de ces fractions est possible par utilisation d’eau oxygénée. Ce protocole a été choisi par
Kifmann (2006) pour quantifier la MO des APD dans les Alpes allemandes. Nous avons donc choisi
de tester cette méthode. Cependant, I’eau oxygénée est un oxydant puissant qui peut aussi solubiliser
les minéraux les plus solubles contenus dans S-ADD.
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3. Matériel et méthodes
3.1. Sites d’étude

Les sites de Breuil-Chenue, Hesse, Fougéres et Montiers-sur-Saulx satisfont aux critéres de sélection
présentés dans le §2.2.1.1 et ont été retenus comme sites d’étude de ma these (Figure 11).

o °
AN B -
¥ P

0 100 km™
Figure 11 : Localisation des sites de prélévement de la thése d’Ouest en Est (F : Fougéres, B : Breuil-
Chenue, M : Montiers-sur-Saulx et H : Hesse).

Ces hétraies sont d’age moyen (entre 30 et 55 ans) et développées sur des sols acides issus de roches
meéres moyennement a trés acides.

Les caractéristiques principales de ces sites, d’Ouest en Est, sont données dans le Tableau 3.

Site Température Pluviométrie Roche meére pHeaw du sol  (0-
(°C) annuelle (mm) 5cm)

Fougeres 11,2 900 Limon éolien sur granite 3,8

Breuil 6 1400 Granite 43

Montiers 12,6 1100 Sédiment détritique 51

Hesse 9,5 885 Gres 5,0

Tableau 3 : Caractéristiques climatiques, roche-mére et acidité (pHeau) du sol superficiel (0-5 cm) des
4 sites d’étude de la thése

Ces sites appartiennent a des projets a plus grande échelle spatio-temporelle, déja pourvus de
dispositifs d’étude des cycles biogéochimiques, ou en voie de I’&tre au cours de la thése, et pour
lesquels des données sont déja disponibles (apports atmosphériques dissous, météorologie,
minéralogie du sol, flux biogéochimiques) :
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- le site de Montiers-sur-Saulx appartient aux SOERE (i) OPE® de Meuse et Haute Marne et
(ii) F-ORE-T. Il a été équipé au cours de ma thése d’une tour a flux pour le suivi des échanges
gazeux vegétation-atmosphere ;

- les sites de Breuil-Chenue, Fougeéres et Hesse appartiennent au SOERE F-ORE-T. Ces sites
étaient déja équipés pour le suivi des cycles biogéochimiques au début de ma thése et
possédent des données sur différents paramétres depuis plusieurs années (minéralogie, chimie
des sols, dépdts atmosphériques dissous).

3.2. Dispositifs de captage de dépdts atmosphériques particulaires

Afin de répondre a nos objectifs, nous avons développé un systéme de captage en dehors et sous la
canopée satisfaisant aux critéres établis dans le chapitre précédent.

Echantillonner les dép6ts particulaires atmosphériques (APD) en milieu forestier au cours de cette
thése constitue une premiere en France. Préalablement & ma thése, des premiers tests de faisabilité,
d’avril a septembre 2009 a Hesse, Montiers et Champenoux avec le soutien financier du GIP-
ECOFOR, avaient déja montré que le dispositif d’échantillonnage hors canopée était fonctionnel.

La durée d’échantillonnage en continu hors et sous canopée est de 4 semaines.

3.2.1. Collecteurs hors couvert
Hors canopée continu

Le collecteur hors canopée répond aux caractéristiques énoncées précédemment (§2.2.1.3).
L’entonnoir, en polyéhtyléne (PE), a une surface de 0.22 m2.1l est relié directement au bidon pour
éviter toute manipulation en hauteur sur le terrain (Figure 12). La protection contre la lumiére,
nécessaire pour éviter la pollution algale, est assurée par un bidon opagque sombre dans lequel est placé
le bidon de collecte. Celui-ci est translucide blanc afin de voir les dépéts lors du nettoyage du bidon au
laboratoire. La surface de 0.22 m2 permet de collecter une quantité de particules suffisante pour les
différentes analyses tout en permettant la manipulation du matériel sur le terrain, en particulier sur une
tour de 45 m de haut.

Ces capteurs ont été placés de préférence sur une tour a flux, comme a Fougeéres, Hesse et Montiers
(de décembre 2011 a mars 2012), et par défaut dans des clairiéres faciles d’acces a Breuil et Montiers
(d’octobre 2009 a novembre 2011). lls étaient placés a I’intérieur des foréts, & 12 km dans le massif
forestier de Breuil-Chenue, et a environ 1 km a Fougeres, Montiers et Hesse.

Afin de pouvoir étudier la variabilité spatiale de I’APD tout en limitant la durée de traitement des
échantillons, les sites principaux de Breuil et Montiers ont été équipés de 4 collecteurs tandis que les
sites de Fougéres et Hesse ont été équipés d’un seul collecteur. De plus, placer 4 collecteurs dans les 2
sites principaux a permis de collecter les APD sur une surface de 0,88 m2,

® OPE : Observatoire Pérenne de I’Environnement
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Figure 12 : Entonnoir en polyéthyléne d’'une surface de 0,22 m? (a gauche) et capteur hors canopée
complet en clairiére (a droite)

Hors canopée lors d’épisodes de forte charge atmosphérique (EFCA)

Comme prévu dans le paragraphe 2.2.1.3, cet échantillonnage est effectué au moyen d’un capteur
amovible mis en place au moment du passage de la forte charge atmosphérique particulaire dans les
sites Breuil et Montiers.

Ce dispositif épisodique consiste en 4 entonnoirs, pourvus de filtres, reliés a un bidon de collecte de
20 L (Figure 13).

Figure 13: Dispositif d’échantillonnage des périodes a forte charge atmosphérique entre janvier
2010 et mars 2011.

Cet échantillonnage est basé sur deux modeles prévoyant quelques jours a I’avance les charges
particulaires atmosphériques d’origine saharienne. Ces deux modéles sont disponibles en ligne et ont
été consultés quotidiennement pour surveiller I’occurrence de telles charges : Chimere-DUST (Menut
et al., 2009) et DREAM (Nickovic et al., 2001). Aprés observation desannées 2006 a 2009, nous avons
fixé un seuil prévisionnel de charge atmosphérique & 1 g.m?sur une modélisation de 24 h pour
déclencher I’échantillonnage temporel. Etant donnée la charge logistique de cet échantillonnage, il ne
pourra étre réalisé que dans les sites les plus proches.
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Au nord de la France, ces épisodes sont rares. lls ont été collectés en clairiére a Breuil et Montiers
entre janvier 2010 et mars 2011 a 3 et 6 occasions, respectivement, pour des raisons logistiques
(Article 111).

3.2.2. Collecteurs sous canopeée

Les sites de Breuil et Montiers ont été équipés de collecteurs sous canopée, pour les pluviolessivats,
les ruissellements de tronc et les chutes de litiere.

Dans ces deux sites, la collecte des dép6ts via les pluviolessivats s’est effectuée grace a cing gouttiéres
de 0,17 m2 en PE reliées directement (sans tuyau) a des bidons en polyéthyléne haute densité de 20 L,
pourvu d’un filtre en nylon (Figure 14, a gauche et a droite).

Les ruissellements de tronc ont été mesurés sur 5 arbres par site. Les dispositifs sont des colliers en
mousse recouverts de silicone fixés tout autour du tronc de I’arbre (a environ 2 métres de hauteur), et
reliés par un tube en silicone jusqu’a un bidon de collecte de 120 L en polyéthyléne (Figure 14, au
milieu).

Figure 14 : collecteurs a pluviolessivat (a gauche et a droite) et ruissellement de tronc (au milieu)

Afin que la collecte de I’APD prenne en compte la structure du peuplement ??, une placette de hétre a
été inventoriée sur une surface forestiere de 362 m? (19 m par 19 m). En particulier, les diamétres du
tronc a 1,3 m du sol (C130) ont été mesurés et la population de hétre a été divisée en 5 classes de
C130. Dans chaque classe de C130, un arbre a été choisi et s’est vu attribuer un collecteur de
pluviolessivats, de ruissellement de tronc et de litiere (Figure 15).
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Figure 15: Organisation du dispositif expérimental sous canopée du site de Breuil-Chenue. Les
numéros correspondent aux hétres inventoriés sur le site et plantés par lignes en 1976. Les arbres
rouges correspondent aux 5 arbres retenus pour étre équipés de collecteurs de ruissellement de
tronc, de collecteurs de pluviolessivats disposés radialement autour du tronc (traits rouges) et de
bacs a litiere (carrés rouges).

Les chutes de litiere ont été échantillonnées dans 5 bacs a litiere de 1 m? par site (Figure 16).
L’échantillonnage a eu lieu au mois de janvier 2011 pour la premiére année de prélévement, puis lors
des mois de novembre 2011, décembre 2011 et janvier 2012 a Montiers.

1ma?

<—— Piquet métallique

Cube de tissu plastifié

Grille métallique pour
récupérer les feuilles

Figure 16 : Schéma et photographie du dispositif de bac a litiére, composé de quatre piquets
enfoncés dans le sol auquel est accroché un cube de tissu plastifié conférant une surface de
dépot de 1 m?, et muni d’une grille métallique dans le fond afin de faciliter la récupération des
chutes de litiere.
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3.2.3. Synthese du dispositif de captage dans les sites d’étude

Les sites de Montiers et de Breuil sont les sites principaux de ma thése. Ils ont donc été dotés d'un
dispositif complet hors et sous canopée avec répétitions (4 collecteurs hors canopée, 5 collecteurs a
pluviolessivats et 5 collecteurs a ruissellements de tronc), tandis que Hesse et Fougeres ont été equipés
d'un collecteur hors canopée sur tour. Les échantillons de Montiers sont traités en indépendant alors
que les capteurs de Breuil sont regroupés par type d’échantillonnage. Lorsque la tour de Montiers fut
préte & accueillir du matériel, les collecteurs hors canopée ont été installés sur celle-ci aprés
vérification de I’absence de biais de captage entre les capteurs sur la tour et dans la clairiére. Le
traitement des collecteurs en indépendant a Montiers a permis de déterminer la variabilité intra-
capteurs.

Site Tour/Clairiere  Nombre de collecteurs Traitement individuel/regroupement
Montiers  Clairiére Hors canopée : 4 Traitement individuel sauf périodes
Pluviolessivats : 5 hivernales décembre 2010-mars 2011 et

Ruissellements de tronc : 5 decembre 2011-mars 2012

Breuil Clairiére idem Montiers Regroupement par type de collecteurs
Fougeres  Tour Hors canopée : 1 -
Hesse Tour Hors canopée : 1 -

Tableau 4 : Dispositif de captage mis en place pour le suivi continu durant la these.

3.2.4. Inter-comparaison des collecteurs hors et sous canopée

L emploi de capteurs différents hors et sous canopée est motivé par I’option de calquer le dispositif de
collecte de ma thése sur les sites de mesures RENECOFOR et SOERE F-ORE-T, mais pose le
probléme de I’effet du type de capteur sur I’échantillonnage. Afin d’évaluer cet effet, 4 nouvelles
gouttiéres ont été placées dans la clairiere d’échantillonnage des dépdts hors canopée entre juin et
novembre 2011, & proximité de I’emplacement des entonnoirs. Cette inter-comparaison a aussi inclus
les prélevements hivernaux, en I’absence de canopée au dessus des collecteurs a pluviolessivats (de
décembre 2010 & mars 2011 et de décembre 2011 & mars 2012).

3.3. Les protocoles de traitement des échantillons

Afin d’étudier la compartimentation organo-minérale de I’APD, en particulier analyser la minéralogie
de I’ADD, deux protocoles ont été développés au cours de ma thése. Les 2 protocoles commencent par
le prélevement puis le siphonage de la solution de pluie afin d’analyser le depét dissous (< 0,45 um) et
de I’éliminer en grande majorité pour faciliter la récupération des particules dans le bidon de collecte
(Figure 17).

Le protocole « APD » ne sépare pas les particules organiques et minérales. Il a été appliqué de
septembre 2011 a mars 2012. Le protocole « H-ADD » caractérise I’ADD aprés dissolution de S-
ADD+POM (analysés chimiquement) et récupération de I’H-ADD sous forme solide. Il permet entre
autre d’étudier la minéralogie du dépét ADD. Ce protocole a été appliqué d’octobre 2009 a mars 2012.
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3.3.1. Protocole « H-ADD »

Ce protocole est décrit dans I’article 1. En résumé, ce protocole d’isolation du dépdt éolien peu
soluble (H-ADD) s’effectue par (i) récupération des particules dans la solution de pluie restante et
centrifugation pour éliminer le dép6t atmosphérique dissous, (ii) traitement a H,O, tiede (35°C) pour
détruire la matiére organique et (iii) échantillonnage et analyse du surnageant (a partir d’avril 2011)
puis rincage du bécher a I’eau déminéralisée, centrifugation et séchage a 35°C, puis pesée de
I’échantillon sec (Figure 17).

Ce protocole a été appliqué a tous les échantillons depuis octobre 2009. Les principes de ce protocole
n’ont pas changé au cours de la thése. En revanche, des ajustements techniques entre octobre 2009 et
septembre 2010 ont permis d’optimiser le temps de traitement nécessaire a I’acquisition des
échantillons, pouvant aller jusqu’a un an dans le cas des échantillons de ruissellement de tronc tres
chargés en MO.

3.3.2. Protocole « APD »

Ce protocole consiste en I’étape (i) du protocole « H-ADD » suivi d’un simple séchage a 35°C et
d’une pesée des échantillons. Les échantillons APD conservent I’intégralité des particules organiques
et minérales. Il est aussi décrit en détails dans I’article 1l. Ce protocole a été appliqué dans les 2 sites
principaux, Breuil et Montiers, entre septembre 2011 et mars 2012,

3.3.3. Calcul des taux de dépdts

Les taux de dépbts ont été calculés a partir des masses séchées a 35°C. Les taux de dépots sont tous
normalisés a 1 m2, Les calculs des taux de dép6t continu a I’échelle du mois et de I’année et des taux
de dépbts EFCA sont détaillés dans I’ Article I11.
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Figure 17 : Les différentes étapes des protocoles « APD » et « H-ADD ». Les chiffres arabes correspondent a la description précise des étapes
étapes en chiffres romains font référence a I’Article Il. Les pertes de matiere correspondent aux valeurs données dans ce méme article.
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3.3.4. Validation des protocoles

La validation des protocoles est détaillée dans I’ Article I1. Brievement, les pertes induites par les deux
protocoles sont quantifiées par des tests avec un assemblage de silicates de la fraction argilo-
limoneuse (< 20 um) issu du sol de Fougeres et pesé aprés 24 h de séchage en étuve ventilée a 35°C.

L’effet d’H,O, dilué a 15 % a 35°C a été quantifié sur 3 minéraux purs pendant 6 semaines, ce qui
correspond au temps minimal de traitement des échantillons. Les minéraux testés sont la calcite
(CaCOs3), la biotite ((SisAly) (F93+0.12F92+0.61M92.06Mno.ozTio.ls) et KogsNagosO10(OHogsF1.02))
(Calvaruso et al., 2006) et le labrador (Siz4eAl;49K0.02Ca052Nap4sOg ) (Augusto et al., 2000). Ces
minéraux présentent des constantes de dissolutions contrastés, la calcite étant un carbonate alors que la
biotite et le labrador sont deux silicates peu solubles.

3.4. Analyse des échantillons

3.4.1. Analyse du dépdt atmosphérique dissous

Les échantillons de solution de pluie, pluviolessivats et ruissellement de tronc sont analysés au
laboratoire depuis janvier et avril 2010, apres filtration a 0,45 um, par ICP AES (par Jobin Yvon 180
Ultrace entre janvier 2010 et février 2012, puis par Agilent Technologies 700 series ICP-OES). Les
éléments Ca, K, Mg, Na et P sont prioritaires. Depuis février 2012, les éléments Al, Fe, S et Si ont
aussi été dosés.

3.4.2. Détermination de la matiére organique dans les échantillons

Apres séchage a 35°C en étuve ventilée, les teneurs en azote et carbone des échantillons traités par le
protocole « APD » sont déterminées simultanément a I’aide d’un analyseur élémentaire CHN
« Thermo Quest » Type NCS 2500 (laboratoire EEF, INRA de Nancy). La masse de matiere organique
est estimée comme étant le double de la masse de carbone de I’échantillon. Comme indiqué dans
I’article I, cette hypothése peut induire une surestimation du taux de matiére organique dans
I’échantillon, car le C total mesuré inclut d’éventuels carbonates.

3.4.3. Caractérisation du dépdt éolien H-ADD : minéralogie et chimie

Déterminer la composition chimiquee est essentiel pour quantifier les entrées d’éléments dans les
écosystemes forestiers par depdt éolien. Des techniques peu consommatrices de matiére existent,
comme la fluorescence X, mais sont moins précises. Nous avons donc fait le choix d’une analyse plus
précise mais plus colteuse en matiere : I’ICP-AES. C’est un