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Le Laboratoire de recherche GEHCO

Le laboratoire GEHCO (GéoHydrosystémes COntinentaux, EA 6293, Université Fran-
cois Rabelais, Tours) est une unité de recherche en Sciences de la Terre et en Environ-
nement fondée en 2012. Ses thématiques de recherches s’organisent autour de deux

axes:

* Changements hydrologiques et biogéochimiques - qui traite des problématiques de change-

ment climatique, d’usage et de pressions dans les corridors fluviaux.

* Dynamique, sources et transfert particulaire - qui s'intéresse a la dynamique des versants et des

réseaux fluviatiles, et a leur connectivité.

Depuis plusieurs années, le laboratoire GEHCO porte des projets de recherche qui ont pour objectifs
de reconstituer I'évolution a long terme des contaminations métalliques et organiques dans le bassin
de la Loire a partir de carottes sédimentaires et de comprendre dans quelle mesure les facteurs envi-
ronnementaux peuvent influencer la répartition spatiale et temporelle de ces contaminants dans les

réservoirs sédimentaires. Plusieurs articles scientifiques découlent de ces travaux :

e Evolution des contaminants métalliques dans les sédiments en aval du bassin de la Loire au

cours du XX siécle’

* Influence des dépéts de crues majeures sur le remplissage sédimentaire et la géochimie des
sédiments du réservoir de Villerest (Loire amont, 42)?

¢ Influences des environnements fluviaux sur I'archivage sédimentaire et la dynamique tempo-
relle des métaux (Loire amont a Decize,58)?

* Mécanismes et modalités de la distribution spatiale et temporelle des métaux dans les sédi-
ments du bassin versant de la Loire*

* Reconstitution de la dynamique spatiale et temporelle des contaminants métalliques dans le
bassin de la Loire®

* Stockage sédimentaire et sources des polluants aromatiques polycycliques en aval du bassin

minier de St Etienne (Loire amont, 42)°



Codes de lecture

Afin de faciliter la lecture, un résumé est rédigé en introduction de chaque partie. Au fil du texte, les points clés sont rap-
pelés en début de chaque paragraphe. Les mots en gras sont explicités en bas des pages concernées.

Ce fascicule se base sur |'état actuel des connaissances scientifiques. Les références des articles utilisés sont figurées dans
le texte par des numéros en exposant, faisant appel a la liste bibliographique présente en fin de document.

Les environnements aquatiques

Un systeme fluvial regroupe un ensemble de cours d’eau (ruisseaux, riviéres, lacs, fleuve) dont les flux liquides et solides
(eaux et sédiments) convergent vers un estuaire. La surface drainée délimite un bassin versant. Si I'on considére seulement
la partie du bassin contribuant a un affluent du fleuve, on isole un sous-bassin versant. De la méme manieére, la partie la
plus amont d’un sous-bassin versant constitue la téte de bassin.

Les écoulements transitent dans ce qui est appelé la bande active des cours d’eau, qui dépend a la fois des débits, des
formes des berges et des aménagements (digues, seuils, barrages,...). On distingue le /it mineur, ou les flux transitent de
maniére réguliére dans des chenaux principaux et secondaires, du lit majeur incluant la plaine d’inondation, active seule-
ment lors des épisodes de crues.

Schéma d’un bassin versant

Pictogrammes utilisés dans le document :
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Photos : Toutes les photos ont été réalisées par les chercheurs du laboratoire GEHCO sauf indication de copyright



Préambule

La qualité chimique des sédiments dans les fleuves et rivieres est surveillée de-

puis la fin des années 1970 par les gestionnaires des cours d’eau.

Depuis la fin des années 1990, certains organismes de recherches scientifiques
ont également analysé des carottes sédimentaires afin de reconstituer I'évolu-
tion a long terme des contaminations. Depuis, de nombreuses données ont ainsi
été acquises, permettant de caractériser I'état de contamination des sédiments

et son évolution dans I'espace et le temps.

La répartition spatiale et temporelle des métaux dans les sédiments ne dépend
pas exclusivement des rejets d’origine anthropique. Les teneurs en métaux sont
également influencées par différents mécanismes naturels, spécifiques a chaque
bassin versant et elles peuvent ainsi varier en fonction des contextes géolo-

giques, hydrosédimentaires, biologiques et physico-chimiques.

Etablir la distribution spatiale et temporelle des niveaux de contamination et
comparer les différents bassins fluviaux entre eux répond a des enjeux scienti-
fiques et de gestion. Pour cela, il est essentiel de prendre en compte I'influence
de I'ensemble des mécanismes pouvant expliquer les évolutions des teneurs en

métaux dans les réservoirs sédimentaires.



L’agence de I’eau Loire Bretagne
s’engage pour l’amélioration de la
surveillance de la qualité des milieux

L’agence de I’eau Loire Bretagne a soutenu des conventions de recherche avec le labo-
ratoire des GéoHydrosystémes Continentaux (EA 6293 GéHCo) de I'Université Francois
Rabelais de Tours et I'équipe CETE (UMR CNRS 7285 IC2MP) de I'Université de Poitiers,
concernant des travaux sur la distribution spatiale et temporelle des polluants miné-

raux et organiques dans les sédiments du bassin de la Loire.

Ces travaux ont donné lieu a une thése et plusieurs communications en colloques. Les
enseignements a en retenir sont nombreux et intéressent particulierement les gestion-
naires a divers points de vue, a savoir sur 1’évolution des contaminations sur plus de
150 ans mais aussi avec I'identification des sources de contaminations métalliques. Les
travaux conduits au sein de GéHCo durant ces 4 dernieres années nous ouvrent des
perspectives donnant ainsi une vision nouvelle des contaminations métalliques des sé-

diments du bassin.

La directive cadre européenne sur I’eau (DCE) demande précisément que soit dressée
une évolution tendancielle a long terme des contaminations des sédiments. A ce jour
il est difficile de répondre a cette obligation. En effet les méthodes prélevements et de

traitements des données concernant ces contaminations sont particulieres.

Aussi, il nous semblait important de réaliser une synthese de ces travaux et d’en faire
une présentation pédagogique afin que ces enseignements soient réinvestis en matiere

de connaissances et de gestion des stocks sédimentaires.
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I. La contamination métallique
des sédiments : historique

Héritage du passé
Enjeux pour 'avenir

Les sédiments présents dans les systémes fluviaux sont constitués de particules de tailles et de
compositions potentiellement trés hétérogénes. Les métaux sont naturellement présents dans
les sédiments, ils proviennent de I'érosion des roches affleurantes et sols. Certaines activités
humaines peuvent aussi étre a l'origine d’apports métalliques dans I'environnement (eaux, sols,
air,...) et les cours d’eau en particulier.

Les sédiments peuvent avoir la capacité de piéger les métaux de fagon trés variable. L'accumula-
tion des métaux dans les sédiments donne accés a un enregistrement plus ou moins complet de
I'état de contamination des milieux aquatiques. Des archives sédimentaires peuvent alors étre
étudiées dans le but de reconstituer I'évolution des contaminations métalliques d'un systéme

fluvial au cours du temps.

Photographies de I'un des plus importants districts charbonniers de France a la fin du XIX*™
siécle (le district de St-Etienne) accompagné d’industries lourdes utilisant localement les ma-
tieres premiéres extraites du sous-sol, © Félix Thiollier



1.1. La contamination métallique des fleuves et rivieres a évolué
au cours de I'histoire des sociétés humaines

L’extraction miniere et I'utilisation des métaux
par les étres humains peuvent étre accompa-
gnées d’importantes émissions d’éléments mé-
talliques dans I'environnement (exemples dans
I’encadré ci-dessous) .

Les sources de contamination présentes dans les
bassins versants peuvent étre ponctuelles s'il y
a apports directement dans le cours d’eau. Les
eaux usées et les boues de traitement riches en
métaux peuvent étre associés a certaines ac-
tivités agricoles (apports d’engrais minéraux,
alimentation dans 'élevage, ...), industrielles et
miniéres, ainsi qu'a des stations d’épurations
collectant des zones urbaines.

Des sources plus diffuses impactent aussi les
milieux aquatiques par ruissellement, lessi-
vage et/ou érosion de surfaces contaminées
(sites et sols pollués, zone urbanisée, déborde-
ment des réseaux d’eaux usées,...), par diffusion
des métaux dans le sol et les sédiments ou par
retombées atmosphériques.

Quatre phases de contamination
métallique ont été identifiées au cours
de I’histoire

En France, les plus anciennes traces de conta-
mination métallique ont été identifiées dans des

La contamination métallique

sédiments datant de plus de 5000 ans”®. Quatre
phases temporelles de contamination ont été
reconstituées au cours de I'histoire. Elles im-
pliquent différents métaux, ainsi que des degrés
de contamination et des emprises spatiales va-
riés (figure 1)°:

* 1’Age de Bronze (entre le III*™ et I millé-
naire av. J.C.).

« I'Antiquité (entre le I*" siécle av. J.C. et le
veére sigcle apr. J.C.),

« le Moyen Age Central (entre le XI*™ et le
XIII*me siecle),

« et 'époque industrielle (depuis le XIx®me
siecle).

Les niveaux de contamination les plus
importants ont été enregistrés au cours
du XX siecle

Au cours de la période préindustrielle (avant le
XIXeme siecle), les teneurs en métaux dans les
environnements fluviaux sont généralement
proches des concentrations naturelles (celles-ci
peuvent toutefois étre élevées dans un contexte
d’anomalie géochimique).

S’il existe une/des activité(s) anthropique(s)
sources de métaux dans le bassin, les contamina-

Ce terme fait référence a I'enrichissement des teneurs en métaux dans l'eau, les sédiments, les sols, |'air ou la biomasse

lié a des rejets d’origine humaine. Les concentrations naturelles en métaux peuvent &tre élevées, on parle alors de fonds

géochimiques élevés ou d'anomalies géochimiques.

Les éléments métalliques principalement surveillés dans les cours d’eau sont I'arsenic (As), le cadmium (Cd), le chrome (Cr),
le cuivre (Cu), le mercure (Hg), le nickel (Ni), le plomb (Pb), I'étain (Sn) et le zinc (Zn).

La notion de contamination fait référence a un risque lié a des teneurs en métaux importantes dans un milieu par rapport

a un état de référence. En ce sens, elle peut étre différenciée de la pollution qui exprime un danger pour les étres vivants

ou les ressources naturelles, tenant ici compte de I'exposition, de la disponibilité et de la toxicité des contaminants pour

les cibles™.

Lessivage : transport et réaction d’altération des particules dans un horizon de sol ou un niveau de sédiments sous Iac-

tion du déplacement vertical ou horizontal d’un volume d’eau.

Diffusion des métaux : migration des métaux en solution ou sous forme particulaire a I'intérieur des sols et sédiments

sous 'action du transport d’une masse d’eau.
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Figure 1 Evolution temporelle théorique de

la contamination métallique d'un grand Dbassin

hydrographique en France, fonction de la dynamique économique et industrielle du pays. Celle des polluants émergents est

également présentée a titre comparatif (adapté de Meybeck, 2003).

tions demeurent faibles a modérées (inférieures
a un facteur 10 par rapport aux concentrations
naturelles) et localisées a proximité des sources
d’émission (figure 1).

Les foyers urbains peuvent étre des sources de
pollutions. Ils rassemblent des activités utilisant
les métaux (forges, verreries, tanneries,...) ainsi
que d’autres sources associées a 'urbanisation
de I'espace comme les canalisations en plomb
(Pb) par exemple. Le cuivre (Cu) et le plomb sont
métaux les plus présents, en association avec
’étain (Sn) et le zinc (Zn) avant le XIX®™esiecle.
Dans l'environnement proche d’anciens sites
miniers et métallurgiques, d'importants niveaux
de contamination ont cependant été enregistrés
depuis ’Age de Bronze!® 2,

Au cours des XIX et XX siecles, les
teneurs en métaux dans les cours d’eau, ainsi que
I'emprise spatiale des contaminations deviennent
beaucoup plus importantes. Des contaminations
pouvant atteindre des degrés modérés a séveres
sont enregistrées a I'échelle des grands bassins
versants (figure 1). Elles concernent de
nombreux métaux en association. Le bismuth
(Bi), le cadmium (Cd), le mercure (Hg), le
plomb et le zinc sont les éléments présentant
les plus forts niveaux de contamination dans-
certains grands systémes fluviaux de France
métropolitaine (voire page 42).

D’autres  éléments  métalliques  comme
I'arsenic (As), le chrome (Cr), le cuivre,
le nickel (Ni), 'antimoine (Sb), I'étain, 'uranium

(U) et le tungsteéne (W) peuvent également étre
fortemenent enrichis mais principalement a une
échelle plus locale (sous bassin versant) .

Les niveaux de contamination les plus forts ont
généralement été atteints entre 1945 et la fin des
années 1970,aucoursd’une période deforte crois-
sance économique et démographique appelée les
Trente Glorieuses. A cette époque, I'importante
augmentation de la production des industries
lourdes et I'urbanisation du territoire impose
une tres forte demande en métaux”. En I'ab-
sence de normes réglementant le rejet des subs-
tances toxiques dans l’environnement et de
procédés de traitement des effluents, les flux de
contaminants métalliques transportés par les
cours d’eau atteignent leur apogée’* %

Cette dynamique est encore plus marquée pour
les éléments métalliques volatiles comme le
mercure ou le plomb. Les retombées atmos-
phériques de ces éléments sont principalement
associées a la combustion du charbon dans l'in-
dustrie lourde et a l'incinération des ordures
ménageres pour le mercure, a la combustion des
essences plombées pour le plomb’*?, Les retom-
bées atmosphériques globales en plomb et en
mércure d’origine anthropique ont été entrai-
nées par l'activité biologique, ainsi que 1’érosion
et le lessivage des sols et sédiments. Elles ont
été maximales a la fin des années 1970%, En ce
qui concerne le mercure, la dynamique tempo-
relle des retombées atmosphériques est difficile
a définir. Il existe une importante hétérogénéi-



té spatiale et temporelle, les retombées locales
étant associées au mode de production énergé-
tique et industrielle ainsi qu’a la mise en place
de procédés de traitement des fumées?* 22,

Les teneurs en métaux dans les cours

contamination métallique dans les sédiments
des cours d’eau %,

Cette amélioration de la qualité chimique des
sédiments concerne également certains pol-
luants organiques comme les PCBs, les HAPs, les
Dioxines et Furanes®# %7,

Cependant, d’autres types de contaminats,
comme les pesticides, les résiduts médicamen-
teux ou hormonaux, ou encore les microplas-
tiques apparaissent a la fin des années 1970.
Ces molécules dites émergentes sont toujours
en phase de progression dans les cours d’eau,
c’est-a-dire elles suivent une augmentation des
teneurs, associée a une emprise spatiale de plus
en plus importante.

d’eau diminuent depuis le début des
années 1980

A partir du début des années 1980, I'abandon
progressif des exploitations minieres et indus-
tries lourdes les plus contaminantes, ainsi que la
maitrise croissante des rejets en métaux,
permettent de faire diminuer les niveaux de

Les principales sources de contaminations métalliques au cours de I'histoire en France

Au cours de I'époque industrielle, les concentrations en métaux augmentent dans les réservoirs sédimentaires. Cette aug-
mentation résulte d'une part de I'amplification des rejets issus des activités miniéres liés a la forte croissance de la demande
en matiéres premiéres mais aussi du développement d’une industrie lourde (aciérie, verrerie, céramique, industries textiles et
chimiques) basée sur 'utilisation massive des combustibles fossiles et en premier lieu le charbon. Les teneurs en métaux dans
les charbons peuvent étre importantes, notamment en ce qui concerne le mercure (Hg) et I'antimoine (Sb). L'extraction et
I'utilisation du charbon dans I'industrie lourde constitue I'une des principales sources de contaminants métalliques a I'échelle
mondiale, au cours de I'époque industrielle. De la méme maniére, le plomb (Pb) a longtemps été utilisé comme additif dans
les essences jusqu’en 1975 aux USA, et 1999 en France (dates d’interdiction d'utilisation) La combustion des essences plom-
bées est responsable d'une contamination globalisée maximale a la fin des années 1970.

La révolution industrielle du XIX*™ et XX*™*siécles a été accompagnée d'une forte croissance démographique et d'un impor-
tant exode rural. Les zones urbaines implantées a proximité des foyers industriels et miniers se sont largement développées
au cours de cette période. Cette dynamique d'urbanisation a amplifié le rejet des effluents urbains ainsi que le ruissellement
sur les surfaces imperméabilisées, sources potentielles de métaux dans le milieu.

Suite a la seconde guerre mondiale, une agriculture intensive s’est développée, consommant massivement des fertilisants et
produits phytosanitaires souvent riches en métaux (ex. I'épandage du lisier de porc montrant de fortes teneurs en cuivre Cu
et en zinc Zn, issus des additifs alimentaires).



1.2. Les sédiments : un réservoir et une matrice complexes

piégeant les éléments métalliques

Les sédiments des cours d’eau sont composés
de particules de tailles variables (de I'ordre du
micrometre au décimetre, jusqu’aux cours d’eau
charriant des blocs). Les sédiments sont consti-
tués de fragments de roches, de minéraux plus
ou moins altérés, de débris organiques plus ou
moins décomposés et de particules issues des
activités anthropiques comme des débris de
construction, des scories industrielles ou des
particules de plastiques (figure 2).

Ces composants ont différentes origines :

« des apports détritiques provenant de
I’érosion des roches affleurant en surface, et
du lessivage des sols,

« des apports authigénes au cours d’eau
telles que la production organique primaire et
la précipitation de certains minéraux au sein
de la colonne d’eau. Par exemple, la calcite
(CaC0,) ou les hydroxydes de fer (Fe(OH),,)
peuvent précipiter, sous certaines conditions,
dans les lacs et les cours d’eau,

« lesrejets des activités humaines, directe-
ment dans les cours d’eau, ou indirectement
via les retombées atmosphériques ou par
ruissellement sur des surfaces anthropisées.

Figure 2 : Observation de sédiments de
la Loire alaloupe binoculaire montrant
I'hétérogénéité de la taille des grains

et de la composition minéralogique

La composition des sédiments
évolue au cours du transport

Les sédiments transitent des zones de produc-
tion de matiere vers les estuaires par alternance
d’épisodes de transport et stockage dans des
environnements de dépdt. On appelle ce méca-
nisme la cascade sédimentaire”.

Au cours du transport sédimentaire, la composi-
tion et la granularité des sédiments évoluent. La
granularité est ainsi contr6lée par un processus
complexe faisant intervenir la taille des sédi-
ments déja en place, la nature des minéraux com-
posant les grains, le contexte géomorphologique
et la vitesse du courant”. Dans les zones avec des
vitesses de courant élevées (forte pente, largeur
du chenal réduit), les sédiments sont essentiel-
lement grossiers, composés de sables (63 pm - 2
mm), graviers et galets (> 2 mm). A 'inverse, les
faibles vitesses de courant favorisent le dép6t
des sédiments fins, c’est-a-dire les limons (2 - 63
um) et en faible proportion les argiles (< 2 yum)
qui ne sédimentent pas ou trés peu”.

La composition minéralogique des sédiments
change également au cours du transport sédi-

Apports détritiques : provenant de la désagrégation/érosion des roches.
Apports authigénes : provenant d’une production in-situ dans le cours d’eau.
Production organique primaire : production de biomasse issue de la photosynthése des plantes.

Granularité : taille des particules de sédiments.

Géomorphologie : relief des cours d’eau et par extension les processus qui les fagonnent faisant intervenir différents
facteurs comme le tracé, la pente, la nature du substratum, I'érodabilité, les flux liquides, la végétation et la tectonique.



mentaire et ce, en fonction des lithologies drai-
nées par les cours d’eau. De plus, les minéraux
et la matiere organique peuvent également étre
altérés, alors que des phases minérales nouvelles
peuvent apparaitre sous I’action des variations
des conditions physico-chimiques.

Dans les bassins ot la composition minéralo-
gique des sédiments a évolué dans I'espace et le
temps en fonction de la proportion des apports
venus de 'amont du bassin par rapport aux sédi-
ments produits dans la partie aval (en lien avec
I’évolution du climat ou la construction de bar-
rages), le déstockage de sédiments anciens peut
également étre un facteur de variabilité*.

Les sédiments constituent un stock de
contaminants métalliques,
plus ou moins pérenne

Les métaux sont naturellement présents dans
les cours d’eau. Ils proviennent de I’érosion des

Echelle de granularité des sédiments

>5 mm 2-5 mm

1-2 mm

roches et sols. Ils peuvent se retrouver a la fois
dans la fraction aqueuse sous forme ionique
(en solution dans 'eau), en association avec des
colloides et/ou (associés aux sédiments et parti-

cules en suspension)?®?3% 3,

Au cours du transport sédimentaire, la compo-
sition chimique des sédiments évolue ainsi en
fonction des mécanismes naturels mais aussi des
apports anthropiques.

Dans les conditions physico-chimiques couram-
ment rencontrées dans les cours d’eau, les mé-
taux montrent une affinité plus importante pour
les phases particulaires. Cette propriété confere
aux sédiments la capacité de piéger et de conser-
ver les métaux transportés dans les cours d’eau.
Une partie des métaux rejetés par les activités
humaines a ainsi été stocké dans les sédiments
dans les plaines d’inondation et dans les réser-
voirs des barrages® % (figure 3).

Caractériser les niveaux de contamination mé-
tallique des sédiments constitue une probléma-

0.5-1mm 0.1-0.5 mm

Lithologie : nature des roches.

Colloides : nanoparticules présentes en suspension dans I'eau et qui ne décantent pas naturellement.



tique environnementale majeure de nos jours,
relevant de différents objectifs :

0 Surveiller la qualité chimique des habitats
aquatiques :

«  vérifier 'acceptabilité des niveaux de
contamination par rapport a un niveau natu-
rel dans les bassins et a la législation en vi-
gueur,

« analyser la toxicité des sédiments pour
les écosystemes,

«  déterminer des plans de gestion des sé-
diments en fonction des niveaux de contami-
nation.

¢ Analyser I’évolution tendancielle des conta-
minations dans les bassins versants :

 déterminer I'dge et la durée des contami-
nations, leurs maxima,

« analyser les trajectoires temporelles des
contaminants métalliques,

¢ mesurer et prévoir la réponse de I'amé-
lioration de la qualité des environnements
aquatiques, consécutivement a la maitrise
croissante des rejets en métaux et 'abandon
des activités les plus polluantes.

Quelques exemples de particules

composant les sédiments de la Loire

o : 1 mm
Minéraux en grains: —
mica feldspath quartz

Fragments de roches:

roches pluto- roches volca- roches sédimen-
niques (granite) niques (basalte) taires (silex)

Débris organiques :

invertébrés aqua- vegetaux ter- vegétaux aqua-

tiques (bivalve) restres (bois) tiques (algue)

Différence entre les apports sédimentaires d’origines anthropiques et détritiques



Figure 3A:Schéma théoriqueillustrant une zone d'étude ot des sédiments potentiellement contaminés peuvent étres stockés

Figure 3 B :Profil théorique des niveaux de contamination métallique dans les sédiments stockés dans le réservoir et la plaine

d’'innondation



1.3. Les sédiments : une fenétre sur les contaminations passées

Avec la Directive-Cadre sur ’eau®’, |'Union Euro-
péenne impose a ses états membres de surveil-
ler la qualité des environnements aquatiques a
I’échelle des bassins versants. Le suivi de la te-
neur en éléments métallique entre dans ce cadre
réglementaire (I'arsenic As, le cadmium Cd, le
cuivre Cu ,le mercure Hg, le nickel Ni, le plomb
Pb, I’étain Sn et le zinc Zn sont les métaux sur-
veillés). Différents types de réseaux sont concer-
nés, les eaux, les organismes aquatiques et les
sédiments. Au titre de cette réglementation, les
sédiments ayant la propriété d’intégrer et de
concentrer certaines substances chimiques, ils
permettent d’analyser les concentrations des
micropolluants organiques et métalliques diffi-
cilement détectables dans I’eau (cela car ils sont
peu solubles).

La qualité chimique des sédiments est
surveillée depuis les années 1970

Depuis les années 1970, les agences de bassin ont
coordonné la mise en place de réseaux de sur-
veillance de la qualité chimique des sédiments
de surface. La mise en place de ce suivi a été réa-
lisée en différentes étapes :

« trois inventaires nationaux de la pollution
des cours d’eau ont été mandatés par le Co-
mité National de I'Eau en 1971, 1976 et 1981,

« ces études ont débouché sur la création du
Réseau National de Bassin en 1987, organisé
par le Ministére chargé de I'environnement
et les agences de I'eau,

Stations de surveillance

« afin de répondre aux exigences de la di-
rective cadre européenne sur I'eau, le pro-
gramme national RNB évolue a partir de 2007
pour devenir différents réseaux de surveil-
lance de la qualité des hydrosystemes.

Différents types de contrdle ont été définis :

« un contrdle de surveillance ayant pour
objectif de permettre une évaluation de I'état
global de la qualité des cours d’eau (eaux,
bryophytes, sédiments) et de ces change-
ments,

« un contréle opérationnel visant un suivi
particulier pour des masses d’eau risquant de
ne pas atteindre le bon état écologique,

« des controles d’enquétes destinés a défi-
nir 'ampleur et les causes des pollutions ac-
cidentelles ou chroniques lorsque les sources
ne sont pas connues,

« des contrdles additionnels pour les zones
protégées des bassins

Un tres grand nombre de prélévements a ainsi
été réalisé depuis les années 1970 (7760 points
de mesure en 2014 sur le territoire francais) ré-
parties sur plusieurs types de stations et sur plu-
sieurs périodes (figure 4) :
« les stations de références placées en
amont des cours d’eau ol 'influence des ac-
tivités humaines est limitée,

« les stations aval peuvent étre utilisées
pour réaliser un état général des sous-bassins.

Dans le cadre des programmes de surveillance, des sites sont choisis. lls sont généralement

situés au niveau d’un seuil ou d’'un pont et bénéficient d’un suivi régulier de différents

paramétres chimiques, biologiques et physiques. Dans ce cadre, les sédiments présents en

surface dans le lit des cours d’eau sont échantillonnés puis analysés de maniere annuelle

ou pluriannuelle.

Exemple d’échantillonnage de laisse de crue

dans la station de surveillance du Donozau
(un affluent de I’Allier) en amont du réservoir de Naussac (48)



Figure 4 : Positionnement des stations de surveillance permettant d’évaluer la qualité des sédiments de surface.

L’analyse des carottes sédimentaires
permet de reconstituer I’évolution a
long terme des contaminations

La directive cadre sur I'eau prévoit également
d’établir I'évolution a long terme de I'état
chimique des cours d’eau. Les carottes sédi-
mentaires permettent de reconstituer 1’évolu-
tion temporelle des niveaux de contamination
pour les substances polluantes non dégradables
comme les métaux.

En effet, les sédiments ont la capacité de piéger
et d’enregistrer au cours du temps 1’évolution
des concentrations en contaminants transportés
dans les cours d’eau. Analyser leur composition
chimique peut apporter des informations sur
les niveaux de contaminations existant a diffé-
rentes époques.

A ce jours, les carottes sédimentaires peuvent
étre prélevées dans la partie aval des grands
bassins hydrographiques, dans des sous-bassins
drainant des sources de contamination connues
ou en aval de grandes agglomérations (figure 5).
Elles permettent une reconstitution de I'évo-
lution tendancielle des contaminations a long

terme, sur une plage de temps allant de la dé-
cennie au siecle.

Le programme de surveillance des cours
d’eau

L’article 4 du I'arrété du 25 janvier 2010 établissant le pro-
gramme de surveillance de I'état des eaux en application
de l'article R. 212-22 du code de I'environnement stipule :

« Un programme de contréle de surveillance portant sur
I'état écologique et chimique et le potentiel écologique
est établi, pour chaque période couverte par un schéma
directeur d’'aménagement et de gestion des eaux, afin :
1°_ De compléter et valider la procédure d’analyse des in-
cidences des activités humaines ;

2°_De concevoir de maniére efficace et valable les futurs
programmes de surveillance ;

3°_D’évaluer les changements a long terme des conditions
naturelles et les changements a long terme résultant d’'une
importante activité humaine. »
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Figure 5A: Localisation des sites d’échantillonnage des carottes sédimentaires pour I'étude des chroniques de métaux pu-

bliées a ce jours.

Figure 5B : Plages temporelles étudiées a travers |'analyse de ces carottes sédimentaires

11



Carottage sédimentaire

2

Les carottages sédimentaires consistent a prélever
des sédiments accumulés dans un environnement de
stockage. On échantillonne une colonne sédimentaire.
En découpant la carotte avec un pas de d'échantillon-
nage défini (tranche de 2 cm, par exemple), puis en ana-
lysant les différents niveaux sédimentaires, on peut re-
constituer I'évolution d’'un paramétre enregistré au cours
du temps.

Carottage a terre de la plaine d’innondation de la Loire a
Decize (58)

Echantillonnage d’une carotte sédimentaire au la-
boratoire. L’archive est découpée par tranche de
plusieurs centimentres a I'aide d’un couteau en cé-
ramique afin d’éviter toute contamination métallique

Mise a I'eau du Quatraft, 'embarcation permettant a I'équipe du GEHCO de réaliser des carottages sous
tranche d’eau ici dans un bras mort de la Loire a Champtoceaux (49)

12



Points a retenir :

¢ Les sédiments constituent un milieu complexe pouvant
accumuler les contaminants métalliques apportés puis transportés dans
les cours d’eau.

¢ Une partie des contaminants émis au cours du temps a été piégée dans
les sédiments.

« Les niveaux de contamination et leur emprise spatiale sont maximales
depuis le XIX®™ et surtout au XX siecle.

« A partir du début des années 1980, les niveaux de
contamination métallique diminuent dans certains bassins, consécutive-
ment a 'abandon progressif des activités minieres et industrielles et la
mise en place de réglementation limitant les rejets.

¢ La capacité d’accumuler les contaminants métalliques dans les
sédiments est utilisée pour analyser I'état de contamination des
milieux aquatiques et reconstituer Iévolution des niveaux de
contamination sur plusieurs décénies.

13



II. La contamination métalliques des
sédiments : parameétres a prendre en
compte

Influence des mécanismes naturels

Les contaminants métalliques sont analysés dans les sédiments de sur-
face depuis les années 1970, dans le but de surveiller la qualité des mi-
lieux aquatiques. Les teneurs en métaux dans les sédiments ne dépendent pas
exclusivement des rejets anthropiques. En effet, I'érosion des roches dans les bas-
sins  versants constitue également une source naturelle d'apport en mé-
taux. Les teneurs en métaux peuvent également &tre controlées par des
mécanismes naturels d’ordre hydrosédimentaire, chimique et biologique qui agissent a diffé-

rentes échelles d'espace et de temps.

L’Allier quelques dizaines de kilométres en aval de la source (Saint Etienne de Vigan, 43)

Hydrosédimentaire : relatif aux flux de sédiments, en lien avec I’évolution du débit les obstacles a I'’écoulement
et 'évolution géomorphologique des cours d’eau.

14



2.1. Des métaux naturellement présents dans les sédiments

Les teneurs en métaux dans les sédiments
montrent une importante variabilité spatiale
et temporelle en fonction des bassins versants.
La géographique et I'histoire des sources de mé-
taux n’expliquent qu'une partie de cette hété-
rogénéité. 1l faut également prendre en compte
I'influence de mécanismes naturels propres a
chaque bassin versant. Les apports naturels en
métaux liés a I"érosion des roches affleurantes
constituent également un facteur explicatif, no-
tamment dans les bassins a lithologie contrastée
(exemple du bassin de la Loire, page 29).

[es métaux sont associés aux fractions
minérales et organiques des sédiments

Une partie des métaux conte-
nue dans les sédiments fait partie du
réseau cristallin des minéraux. C’est-a-dire que
les métaux entrent dans la composition des mi-
néraux et par extension des fragments de roches
composant les sédiments (figure 6).

Lors de la formation de phases minérales authi-
génes (formation au sein de la colonne d’eau et
dans les eaux interstitielles des sédiments), les

Figure 6 : Principales liaisons entre un métal et un minérale. Ici ce minéral représente un particules
(adapté de Manceau et al., 2002%).

Réseau cristrallin : répétition périodique et dans les 3 dimensions de I’espace de motifs atomiques ou moléculaires (as-

semblages selon des géométries bien définies) constituant la structure des minéraux .
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métaux peuvent également étre coprécipités .

Ces métaux peuvent aussi s’associer aux parti-
cules par des phénomeénes de sorption (figure 6)
en fonction des conditions du milieu (pH, tem-
pérature, composition des eaux ...). Des liaisons
entre un ion métallique et des charges élec-
triques présentes a la surface des particules se
mettent en place de fagon tres réversible.

De plus, certains métaux ont une grande affini-
té pour la fraction organique des sédiments®. Ils
se retrouvent associés a celle-ci, contenue dans
les sédiments et/ou dans des agrégats organo-
minéraux. Lorsqu’'un atome partage une liaison
covalente (partage d’électron, liaison forte) avec
un atome de carbone constitutif d'une molécule
organique on parle de complexe organométal-
lique.

Les teneurs naturelles en métaux sont
spécifiques pour chaque bassin versant

Les tétes de bassins drainent des formations
géologiques potentiellement homogenes et
trés différentes les unes des autres (figure 7).
On parle dans ce cas de tétes de bassins mono-
lithologiques. La variabilité lithologique pou-
vant exister entre ces bassins monolithologique
peut induire d'importantes différences entre les
cours d’eau en ce qui concerne la composition
chimique et minéralogique naturelle des sédi-
ments.

Pour un bassin dont les roches affleurantes sont
naturellement riches en métaux, les teneurs
en métaux dans les sédiments peuvent étre
importantes, c’est ce que l'on appelle une
anomalie géochimique. Ces fortes concentra-
tions peuvent étre amplifiées par les activités
miniéres exploitant le minerai riche en élé-
ments économiquement intéressants et par des
apports liés au lessivage des résidus miniers.

A T'aval des fleuves ou de leurs grands affluents,
les teneurs en métaux dans les sédiments
moyennent la contribution de I'ensemble des
sources naturelles situées en amont. Les fonds
géochimiques sont potentiellement différents
entre les grands bassins hydrographiques voire

méme entre leurs différents sous-bassins en
fonction des lithologies drainées.

Des valeurs guides ont été définies en 2003 et
mises en application pour la surveillance de la
qualité chimique des sédiments (SEQ-Eau V2#).
Elles reposent sur des seuils d’écotoxicité pour
des organismes aquatiques de référence®. Pour
certains bassins, les concentrations naturelles
en métaux dans les sédiments peuvent étre su-
périeures a ces valeurs guides (tableau 1).

Les seuils de toxicité sont appliqués dans I'en-
semble des cours d’eau sans tenir compte de leurs
spécificités concernant les teneurs naturelles
en métaux dans les sédiments. La signification
des ces seuils peut étre remis en question par la
variabilité naturelle des teneurs en métaux (ta-
bleau 1).

Les métaux des substances
potentiellement toxiques

Les métaux sont des substances non dégradables

et potentiellement toxiques pour les étres vivants.

Leur toxicité dépend des concentrations dans le milieu,
de leur spéciation (voir encadré page 19), de leur mode
et fréquence d’exposition vis a vis des organismes. Cer-
tains métaux sont toxiques a faible dose (le mercure par
exemple) alors que d'autres comme le cuivre ou le zinc
sont des oligo-éléments essentiels a la vie, souvent utilisés
comme catalyseurs dans la synthése des protéines. Lorsque
les concentrations deviennent trop importantes, ils peuvent
altérer le fonctionnement cellulaire

La forme chimique des métaux, la spéciation (cf. page 19),
(conditionneleurdisponibilité pourlesétresvivants, ainsique
leurs pouvoirs oxydants et dénaturants pour les molécules
organiques. Par exemple l'arsenic sous sa forme ré-
duite As" est plus toxique que dans sa forme oxydée
As'. De la méme maniére, le mercure sous forme de
méthylmercure (HgCH,) est plus volatile et plus dis-
ponible pour les &tres vivants que sous sa forme métal-
lique Hg’ En ce sens, la spéciation des métaux est un
paramétre important a prendre en compte lorsque |'on
s'intéresse a la toxicité des contaminants métalliques.

Sorption : processus par lequel, un ion ou une molécule adhére a la surface d’un solide (adsorption) ou est incorporé

dans son volume (absorption).

Agrégat organominéral : agrégat associant a la fois des matieéres organiques et minérales.

Ecotoxicité : toxicité pour les étres vivants ou par extension capacité d’altération du fonctionnement des écosystemes.
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Figure 7 : Schéma de principe présentant la notion de bassins monolithologiques non impactés. Les coefficients w, x, y et z
dépendent de plusieurs facteurs de contréle comme la surface du faciés, I'érodabilité des roches, I'importance du transport

sédimentaire, les propriétés chimiques des métaux et leur transfert vers la fraction aqueuse.

Concentrations naturelles
dans le bassin de la Loire en As
mg/kg

Sédiments sur bassins monolitholo-
gies sédimentaires (n=16)

Sédiments sur bassins monolitholo-

gies métamorphiques (n=10) AL CERY 124.7

Sédiments sur bassins monolitholo-
gies plutoniques (n=10)

Sédiments sur bassins monolitholo-
gies volcaniques (n=16)

Niveaux préindustriels dans la partie
aval du bassin

Classes de qualité des
sédiments selon le
SEQ-Eau v2

9.8-33 43-110 | 31- 140 22-48 | 35-120| 120-460

Tableau 1 : Comparaison des teneurs naturelles en métaux dans les sédiments du bassin de la Loire (Grosbois et al, 2012)
avec les valeurs guides du Seq-Eau-V2. Les concentrations sédimentaires dans les bassins monolithologiques non impactés
par les rejets anthropiques montrent de fortes disparités de compositions chimiques selon les lithologies. Ces concentra-
tions naturelles locales peuvent étre importantes comparées aux références du SEQ-Eau. D’autre part a I'échelle du bassin
de la Loire, la différence des concentrations naturelles en métaux dans les sédiments entre les bassins monolithologiques
et la partie aval moyennant les apports de I'ensemble du bassin (ici représenté par les concentrations préindustrielles) est

particulierement marquée.
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2.2. Altérations des phases porteuses et modifications de la
composition chimique des sédiments

Le terme « phase porteuse des métaux » fait ré-
férence aux particules contenant les métaux,
quelque soit leur nature (minéral, organique, an-
thropique) et le mode d’association métal-par-
ticule (sorption, complexation avec la matiére
organique, inclusion, coprécipitation,...). Ces
phases porteuses peuvent étre modifiées sous
'action de mécanismes physiques (fragmenta-
tion essentiellement), chimiques (oxydation, hy-
drolyse) et biologiques. Ces particules peuvent
étre altérées ou se dissoudre complétement, leur
résistance a l'altération dépendant de la nature
des minéraux. Les métaux constitutifs alors de
ces minéraux deviennent alors disponibles, c’est
a dire qu'ils passent dans la fraction aqueuse.

Au cours du transport des sédiments ou dans
la colonne sédimentaire, les métaux retenus
par sorption sur les particules peuvent aussi
étre libérés de la matrice sédimentaire vers les
eaux interstitielles suite a des modifications des
conditions physico-chimiques du milieu> .

La distribution spatiale des métaux
peut étre influencée par les échanges
entre phases porteuses et fraction
aqueuse

La dispersion des contaminants métalliques peut
étre limitée par leurs propriétés chimiques. Pour
des conditions physico-chimiques identiques, le
rapport entre la quantité de métaux présents en
solution et celle associée aux particules dépend
de I'élément considéré et du milieu.

« Certains contaminants métalliques,
comme l'antimoine (Sb) par exemple, sont
tres peu solubles dans les conditions phy-
sico-chimiques couramment rencontrées
dans les cours d’eau. En cas de relargage, ils
ont tendance a se ré-associer rapidement a
d’autres particules ou agrégats organo-miné-
raux présents, ce qui limite la dispersion des

métaux®#,

«  D’autres métaux sont relativement plus
solubles (comme I'arsenic As, par exemple) et
peuvent donc plus facilement étre transpor-
tés vers I'aval avant de s’associer de nouveau
aux sédiments.

¢ Pour certains métaux, le comportement
chimique dépend aussi des conditions oxy-
do-reductrices. Le chrome (Cr) par exemple,
est plus soluble en condition anoxique (ab-
sence d’'0,) que dans des conditions de sur-
face (dites aérobies).

La spéciation des métaux et I'évolution de I'alté-
ration des phases porteuses peuvent étre carac-
térisées par des outils analytiques a I'échelle de
la particule* (cf encadré page 19).

La variabilité de la solubilité des métaux en
fonction des conditions physico-chimiques dans
les sédiments peut ainsi modifier la signature
géochimique d’une source de contaminants en
modifiant la proportion et la forme chimique de
certains éléments.

Les contaminants métalliques peuvent
migrer au sein de la colonne
sédimentaire

En ce qui concerne les sédiments stockés, les
métaux peuvent également migrer au sein de la
colonne sédimentaire.

Au cours du processus d’archivage sédimen-
taire, une partie des eaux interstitielles est
évacuée par compaction. Des réactions au
sein de ces eaux interstitielles et dans la co-
lonne sédimentaire ont lieu : c’est la diagé-
nése précoce. Ces réactions peuvent avoir
une influence sur la répartition des mé-
taux dans la colonne sédimentaire en com-
pléments des variations saisonniéres des
conditions physico-chimiques®®** %,

Diagénése précoce : ensemble de processus (bio)chimiques, bactériens et physiques durant lequel la matrice sédimen-
taire et la composition des eaux interstitielles évoluent. Il peut s’agir de réactions de dégradation de la matieére orga-

nique, de I'activité bactérienne, de réactions d’oxydo-réduction mais aussi de compaction, de déshydratation, etc.
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D’autres mécanismes peuvent également fluence des acides organiques, bioturba-
modifier la distribution des métaux dans la tion, activité bactérienne) ou la variation
colonne sédimentaire comme I'activité bio- du niveau des eaux souterraines® >,

logique (pompage par les radicelles, in-

La spéciation des métaux

La spéciation des métaux désigne la forme chimique dans laquelle se trouvent les éléments et dans notre cas, celle au sein
des particules. En s’associant a des phases plus ou moins stables vis a vis de |'altération, de la diagénése, des variations oxy-
do-réductrices, et des autres processus biogéochimiques ou physiques, les métaux sont plus ou moins disponibles pour les
étres vivants.

La spéciation des métaux est associée aux propriétés chimiques des éléments, mais aussi aux conditions physico-chimiques
régnant au sein du milieu. Certaines formes chimiques sont trés sensibles aux variations des conditions de pH ou d’oxydoré-
duction. C'est le cas des métaux co-précipités lors de la formation des minéraux au cours du transport des sédiments ou dans
la colonne sédimentaire en place dans des conditions physico-chimiques particuliéres. Prenons le cas des hydroxydes de fer
qui se forment en milieu oxydant. Des métaux peuvent co-précipités ou étre sorbés sur ces hydroxydes. Lorsque que le milieu
devient réducteur, les hydroxydes de fer se dissolvent libérant les métaux associés vers les eaux interstitielles, le fer ferreux
etant solluble (Fe'"' — Fe'").

Exemples de phases porteuses de métaux dans les sédiments de la Loire

Particule d’oxyhydroxyde de fer riche en Zn et Cr dans I'archive sédimentaire de Montjean (niveau a 2.20 m de profondeur).
Vue au microscope électronique a balayage et analyses in-situ par microsonde (points d’analyse en rouge) : 49 a 63% de fer,
2a7% de Ti, moins de 1% de Mn contenant des métaux (1200 a 1900 mg/kg de Zn et 1800 a 3800 mg/kg de Cr selon le point
d’analyse)
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2.3. Influence du transport sédimentaire sur la répartition des

contaminants métalliques

La géomorphologie des cours d’eau évolue dans
'espace et le temps sous I'action des processus
hydrosédimentaires (transport et dép6t des sé-
diments en lien avec I’évolution de la vitesse du
courant, la taille des particules et leur densité).
L’archivage des sédiments et donc la réparti-
tion spatiale et temporelle des métaux associés
peuvent étre influencés par ces mécanismes.

Le niveau de contaminations des sédi-
ments du lit des cours d’eau diminue
en aval des sources

Le transport des sédiments est contrdlé par la
taille des grains, la densité des particules ainsi
que par la vitesse des cours d’eau. En induisant
une rupture dans la continuité du transfert sé-
dimentaire et en contrdlant la vitesse des écou-
lements, les seuils et barrages limitent le trans-
port sédimentaire. Les obstacles a I’écoulement
jouent ainsi un réle prépondérant dans la répar-
tition spatiale des contaminations en limitant
la propagation vers I'aval des sédiments fins
contaminés”. Ils constituent aussi des environ-
nements favorisant le stockage de sédiments po-
tentiellement contaminés.

A l'inverse, dans les bassins versants ou le stoc-
kage sédimentaire est nul (exemple dans le cas
de forte pente, forte vitesse de courant, absence
d’obstacle a I'’écoulement, ..), I'intégralité des
contaminations déversées dans les cours d’eau
est exportée dans les estuaires.

Ainsi, en aval des sources ponctuelles de métaux,
les niveaux de contaminations métalliques dans
les sédiments du lit des cours d’eau diminuent
généralement rapidement (souvent de fagon
exponentielle, figure 8). L’emprise spatiale d’une
source ponctuelle de pollution dépend en partie
de la capacité de transport des sédiments.

La capacité de dépot des sédiments
fins contribue a controdler la répartition
spatiale des métaux dans les sédiments

La granularité des sédiments est un facteur im-
portant pour expliquer la répartition des conta-
minants métalliques. En effet, les sédiments fins
(< 63 um : argiles et limons) exposent propor-
tionnellement plus de surface que des sédiments
grossiers, le rapport surface/volume étant plus
grand et la structure géométrique différente)®.
Ce sont aussi des fractions qui contiennent des
minéraux argileux, des oxyhydroxydes et de la
matiére organiques, c’est a dire des minéraux
qui pieges facilement les métaux de par leurs
propriétés électriques de surface.

A Téchelle des bassins versants, la répartition
spatiale des métaux dans les sédiments est lar-
gement influencée par la capacité de dépots des
particules fines”. Les environnements les moins
énergétiques avec de faibles vitesses de courant
sont les plus propices a la sédimentation des par-
ticules fines (exemple : trongon a la ligne d’eau
régulée, réservoir de barrage, bras secondaires,
...). De plus, les sédiments fins sont plus facile-
ment transportables en aval que les sédiments
grossiers dans un méme intervalle de temps. Ce
phénomene renforce la variabilité spatiale des
niveaux de contamination en lien avec la granu-
larité des sédiments. Dans les bassins drainant
des zones de forte production de matieres en
suspension (exemple : les glaciers des Alpes en
téte de bassin du Rhéne), la mobilisation saison-
niere d'importantes quantités de particules fines
et non contaminées induisant un phénomeéne de
dilution sur les teneurs en métaux dans les sédi-
ments transportés®.

D’autre part, a I’échelle d’une station de surveil-
lance de la qualité des milieux, la granularité des
sédiments peut étre tres hétérogene dans I'es-
pace et le temps (d’une rive a 'autre et d’une an-
née sur l'autre, voire d'une saison sur l'autre).
Généralement, les sédiments fins sont majori-
tairement déposés dans les environnements les
moins énergétiques, sur la plaine d’inondation
ou les annexes fluviatiles a distance du chenal,
alors que les sédiments grossiers sont plus abon-
dants dans les environnements les plus éner-
gétiques, a proximité et dans le chenal. A une

Annexe fluviatile : chenal secondaire connecté de maniére plus ou moins fréquente au chenal principal.
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distance donnée d’une source ponctuelle, les
teneurs en métaux enregistrés dans les environ-
nements les moins énergétiques, favorisant le
dépdt des sédiments fins, sont plus importantes
que dans les environnements les plus énergé-
tiques®® %

[a variabilité interannuelle des
teneurs en métaux est naturellement
plus importante dans le chenal que sur
la plaine d’inondation et dans les an-
nexes fluviatiles

A 1’échelle de la station de mesure, la variabilité
interannuelle des teneurs en métaux dans les sé-
diments situés dans et a proximité du chenal est
plus importante que dans les environnements
plus éloignés (figure 9)%.

Au niveau du chenal et a proximité, le dépdt
sédimentaire peut intégrer différents épisodes
hydrologiques de magnitudes différentes.
La granularité, la composition minéralogique
et chimique des sédiments déposés peuvent
alors étre tres hétérogenes entre les différents
épisodes de dépdts. D’autre part, la variabilité
interannuelle des teneurs en métaux dans les
sédiments du lit est renforcée par un transport
solide permanent. Les sédiments présents dans
la bande active - zone ou la vitesse du courant
est forte et fluctue au gré des variations de débit
sont charriés sur le fond, mobilisés puis dépo-
sés plus en aval alors que d’autres, érodés plus
en amont viennent se déposer. Suite a de forts
épisodes de crues, d'importantes variations des
niveaux de contamination peuvent étre mis en
évidence dans les sédiments du lit*.

Figure 8 : Schéma conceptuel de I'évolution spatiale des teneurs en métaux dans les sédiments, en aval d'une source

ponctuelle de pollution.

Transport solide : flux de particules transportés véhiculé dans les systémes fluviaux en suspension, saltation, glisse-

ment ...
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Au niveau des environnements les moins
énergétiques, le dépdt des sédiments fins inter-
vient lors de débordements importants et pro-
longés avec des vitesses de courant quasi nulles.
Les apports sédimentaires sont moins fréquents,
mais se font dans des conditions relativement
homogenes a I'échelle du cycle hydrologique
annuel favorisant la sélection des sédiments dé-
posés®. La variabilité spatiale et interannuelle

des teneurs en métaux est alors moins marquée,
faisant des plaines d’inondation des environne-
ments propices a 'enregistrement continu et a
long terme des contaminations sédimentaires®.
Les annexes fluviatiles, connectées au chenal
principal mais présentant de tres faibles vitesses
de courant, peuvent également stocker des
sédiments fins.

Figure 9 : Variabilité spatiale et temporelle naturelle des teneurs en métaux dans les sédiments le long d’un transect latéral

d’un cours d’'eau.
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Points a retenir :

« Les teneurs naturelles en métaux dans les sédiments (les fonds géo-
chimiques) peuvent étre différentes entre les bassins en fonction de la li-
thologie drainée.

« Différents types d’interactions associent les métaux avec les particules
porteuses, plus ou moins résistantes a I’érosion mécanique, chimique et
biologique.

 L’altération des phases porteuses constitue un facteur de variabilité
spatiale et temporelle des teneurs en métaux dans les sédiments.

* Les processus hydrosédimentaires contrélent le transport, le dépot
et I'archivage des sédiments dans les cours d’eau, et donc celui des subs-
tances chimiques associées. Ils influencent ainsi la répartition spatiale et
temporelle des métaux dans les sédiments .
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II1. Les carottes sédimentaires :
Exemple du bassin de la Loire

Archives pour la surveillance des contaminants

Les carottes sédimentaires permettent de reconstituer 'historique des contaminations métal-
liques au cours du temps. Elles archivent des contaminations passées et se révélent particuliére-
ment utiles pour documenter I'évolution de la qualité chimique des milieux sédimentaire. En ef-
fet, les carottes sédimentaires offrent la possibilité de remonter dans le temps jusqu’a atteindre
des dépots permettant de déterminer des concentrations naturelles en métaux. Des états de
référence locaux peuvent ainsi étre définis. D’autre part, elles fournissent des chroniques des
contaminations renseignant sur les périodes de contamination maximale et les métaux concer-
nés par d'éventuels pics de pollutions enregistrés. En établissant les tendances temporelles des
contaminants, il est également possible de mesurer I'amélioration de la qualité chimique des
systémes fluviaux consécutive a la maitrise progressive de rejets en métaux et 'abandon des acti-
vités les plus contaminantes. Dans ce cadre, les carottes sédimentaires peuvent également archi-
ver l'influence du fonctionnement hydrosédimentaire vis-a-vis de I'augmentation ou de la baisse
ponctuelle des niveaux de contamination. Ces informations peuvent alors étre réinvesties afin de
définir des objectifs de restauration des milieux ancrés dans un contexte local.

L'analyse des carottes sédimentaires prélevées dans le bassin de la Loire a ainsi permis de recons-
tituer I'évolution des contaminations sédimentaires au cours du XX*™siécle et a I'échelle de ce

systéme fluvial.

L’équipe du GEHCO lors d’un carottage de la la Loire amont a Decize (58)
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3.1. Analyse temporelle des contaminations des réservoirs sédi-
mentaires a I’échelle des bassins versants

Depuis 2009, le Laboratoire de recherche
GEHCO porte des projets de recherche dont I'ob-
jectif est de retracer I’évolution a long terme de
la contamination métallique dans les sédiments
du bassin de la Loire a partir de I'étude de ca-
rottes sédimentaires (cf. encadré page 26).

Une analyse multi-site a été mise en place dans
le bassin de la Loire (figure 10).

Trois carottes sédimentaires ont été échantil-
lonnées entre 2010 et 2012 en aval des foyers
historiques d’activités polluantes (extractions
de charbon et de minerais, aciérie, verrerie, zone
urbaine) dans des environnements permettant
le dépdt continu et a long terme des sédiments
fins, non loin de sources connues :

« en aval dun des plus importants
districts charbonniers de France (dis-
trict de St-Etienne, 42) dans la zone la plus
profonde du réservoir du barrage de Vil-
lerest (retenue de 30 km de long mis en
service en 1984),

« dans un ancien chenal de la Loire amont
a Decize (58) colmaté au cours des XIX®™ et
XX®me siecles en amont de la confluence avec
I'Allier
« etdans une prise d’eau recevant les eaux
de I'Allier pour alimenter le canal latéral a la
Loire, a Apremont-sur-Allier (18).
Une carotte sédimentaire a également été
échantillonnée en 2009, dans la partie aval de
la Loire sur une ile fluviatile 3 Montjean-sur-
Loire (49). Ce site localisé juste en amont de la
zone d’influence maximale des marées, permet
d’intégrer la contribution de I'ensemble des
sources de contaminants métalliques a I’échelle
du bassin.

Les modeles d’age ont été définis pour chaque
carotte sédimentaire. Cette étape consiste a
transformer la profondeur des niveaux de ca-

rotte (en cm) en années en se basant sur la pro-
fondeur de marqueurs temporels bien définis.
L’analyse de la composition géochimique des
séquences sédimentaires datées permet par la
suite de reconstituer I'évolution temporelle des
teneurs en métaux dans les différents sous-bas-
sins échantillonnés.

Les analyses chimiques ont été réalisées sur la
fraction < 63 um des sédiments. Cette précaution
a été prise afin de limiter I'influence de la varia-
bilité granulométrique des sédiments sur leur
composition chimique (cf. 2.2). D’autre part, les
analyses géochimiques ont été faites apres at-
taque totale des sédiments, afin d’accéder aux
concentrations correspondant a I'ensemble des
métaux transportés (constitutifs des réseaux
cristallins, ou associés par sorption et copréci-
pités, cf . 2.2).

Interface entre un niveau de sédiments fins (en
haut) et un niveau de sables dans une carotte
sédimentaire prélevée dans la berge de la Loire
a Decize (58)

On différencie ici la partie fluviatile de la partie estuarienne. L'influence des marées fait varier de maniére réguliere les
conditions de salinité des eaux, ce qui peut influencer les mécanismes de décantation des particules en suspension et
agir sur les interactions entre métaux et les particules. D’autre part, les sédiments peuvent provenir a la fois de la partie

fluviatile et de I'aval de I’estuaire en fonction des courants de marée. 25



Protocole d'étude des carottes sédimentaires développé au laboratoire GEHCO

Echantillonnage d’une carotte sédimentaire, par tranche de 2cm 26



Carotte de la Loire aval
(Grosbois et al, 2012)
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Figure 10 : Localisation des principaux foyers historiques de contaminants métalliques (zone urbanisée, mines, industries

lourdes) et des sites de carottage dans le bassin de la Loire (Dhivert et al., 2016).

Les teneurs en métaux dans les sédi-
ments datant de I’époque préindus-
trielle peuvent servir de référence
géochimique locale pour exprimer les
enrichissements d’origine anthropique

En analysant les niveaux sédimentaires datant
de I'’époque préindustrielle, il est possible d’ac-
céder aux teneurs en métaux représentatives
de la contribution des sources naturelles du
bassin : c’est le bruit de fond géochimique. En
effet, on considere qu’il n’y a pas ou peu d'im-
pact anthropique dans les sédiments déposés au
cours de cette époque (cf. 1.1). Des références
géochimiques propres a la géologie des bassins
peuvent alors étre définies.

Ces concentrations préindustrielles peuvent
servir de référence pour calculer les enrichisse-
ments éventuels en métaux au cours des XIX*me
et XX®™e siecles, associés aux activités humaines.

Les deux carottes sédimentaires prélevées en-
Loire amont a Decize et aval a Montjean-sur-

Loire permettent de couvrir une partie de la
période préindustrielle, avec des séquences sé-
dimentaires datant de la fin du XVIII*™, début du
X1xeme siecle (la Révolution Industrielle s’initiant
dans la seconde moitié du XIX®™ siecle dans le
bassin de la Loire). Les teneurs en métaux dans
ces séquences préindustrielles sont trés proches
dans les deux archives.

Ces valeurs sont exposées dans le tableau 1 (cf.
page 17) et elles permettent de calculer les fac-
teurs d’enrichissement (FE) dans les sédiments
de la Loire. Les carottes sédimentaires per-
mettent alors de reconstituer les chroniques de
contaminations.

Les carottes sédimentaires permettent
de reconstituer les chroniques de
contaminants

Les carottes sédimentaires permettent de
reconstituer  I'évolution  temporelle  des
contaminants a I’échelle du bassin versant



Datation des carottes sédimentaires

Pour dater des archives sédimentaires prélevées dans les environnements fluviatiles couvrant des périodes de I'ordre de la
décennie au siécle, on mesure généralement I'activité du césium 137 (**’Cs). Ce radionucléide n’est pas présent naturelle-
ment dans I'environnement. |l provient des activités nucléaires, c’est-a-dire les essais nucléaires militaires depuis 1950 et les
centrales nucléaires civiles. En France, deux pics d’activité en '¥’Cs sont identifiables dans les carottes. lls correspondent a la
catastrophe nucléaire de Tchernobyl en 1986 et au maximum des retombées atmosphériques globales provenant des essais
aériens des bombes en 1963-1964. Ces deux pics constituent de bons marqueurs temporels. Les séquences sédimentaires
ol le "¥Cs n'est pas détectable ont été déposées avant 1950.

D’autres marqueurs temporels peuvent également &tre utilisés pour affiner le modele d’age. En effet, pour des datations
de ordres pluriséculaires a millénaires dans les environnements lacustres et les tourbiéres, les modeles d’age sont souvent
établis a partir de loi de décroissance du plomb 210 (*'°Pb) et via le carbone 14 (**C) . Le 2'°Pb est un isotope provenant de
la désintégration du radon 222 (***Rn) dans I'atmosphére. Les dépéts atmosphériques peuvent é&tre considérés constants
dans le temps. Ce type de datation n’est pas facilement applicable dans le cadre de sédiments fluviatiles. En effet, le dép6t
de sédiments anciens mobilisés en amont constitue des artéfacts dans I'enregistrement empéchant le calcul des lois de
décroissances.

Enfin, les variations granulométriques peuvent apporter des informations complémentaires pour la datation en mettant en
évidence des dép6ts de crues associées a des épisodes exceptionnels par exemple.

Profil théorique du "*’Cs enregistré dans les sédiments en France

drainé en amont du site de carottage, en prenant 1880 et la fin des années 1930 et montre de
en compte I'ensemble des apports en métaux sur forts enrichissements en mercure (Hg).
la période d’enregistrement. En comparant les .

Une phase de contamination polymé-
enregistrements au sein des grands bassins hy-

tallique est archivée a la fois dans la Loire

drographiques, on peut reconstituer I'évolution
spatiale et temporelle des contaminations. Cette
démarche a donc été appliquée aux carottes sé-
dimentaires du bassin de la Loire.

Dans les sous-bassins de la Loire Amont et de
I'Allier, I'évolution temporelle des contamina-
tions métalliques peut étre délimitée en trois
fenétres temporelles :

« Laplus ancienne est présente dans les sé-
diments de la Loire Amont entre les années

amont et dans I’Allier entre les années 1940
et la fin des années 1950. Le niveau maxi-
mum de contamination est atteint au cours
de cette période pour I'ensemble des métaux.
Le bismuth (Bi), le cadmium (Cd), le mercure
(Hg) et I'antimoine (Sb) sont les éléments les
plus enrichis. Les enrichissements en mer-
cure sont les plus importants dans les deux
sous bassins, de méme que pour I'antimoine
dans le bassin de I’Allier.
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e A partir des années 1960, ces enrichisse-
ments diminuent de maniere exponentielle
pour tous les métaux aussi bien en Loire
amont que dans le bassin de I'Allier. La ca-
rotte échantillonnée dans la retenue de Ville-
rest couvre la période 1984 jusqu’en 2010. Les
enrichissements présentent une diminution
exponentielle comparable aux carottes plus
en aval.

La carotte prélevée dans la partie la plus aval du
bassin de la Loire couvre I'ensemble du XX
siécle. Le bismuth (Bi), le cadmium (Cd) et le
mercure (Hg) présentent une dynamique tem-
porelle comparable a celle enregistrée dans la
partie amont du bassin. Cependant, les pics de
contamination sont enregistrés avec un retard
d’'une dizaine d’années par rapport a la partie
amont du bassin. Alors que les enrichissements
décroissent de maniére exponentielle entre les
années 1960 et 1980 dans les sous-bassins amont
les plus fortement industrialisés, les niveaux
de contaminations maximum sont enregistrés ,
dans la partie aval du bassin pour cette période
(1960-1980, figure 11).

Facteur d’enrichissement

Les processus pouvant expliquer le retard
amont-aval dans l'archivage de la phase de
contamination principale sont mal connus. Le
temps de transport moyen entre la partie amont
et aval constitue un facteur prépondérant dans
le décalage temporel de I'archivage de la phase
de contamination principale. En effet, il a été
montré que le temps de parcours moyen des
sédiments entre 1'amont et I'aval de certains
bassins versant en climat tempéré est tres
hétérogene, de I'ordre de 1 a 60 ans et dépend
de plusieurs parametres comme la granulari-
té, la longueur du linéaire, la pente des cours
d’eau, l'intensité et la fréquence des épisodes
hydrosédimentaires, la densité et la hauteur des
obstacles a I'écoulement®” ¢ ¢, D’autres facteurs
doivent également entrer en ligne de compte
comme l'altération des phases porteuses et les
propriétés chimiques des métaux.

Enfin, les facteurs d’enrichissements en bismuth
(Bi) et cadmium (Cd) sont sensiblement plus im-
portants dans la partie aval que dans la partie
amont du fleuve, attestant d’'une amplification
amont-aval du signal associée a des sources sup-
plémentaires dans les affluents.

Les facteurs d’enrichissement (FE) sont des indices permettant de quantifiier des niveaux de contamination dans les sédi-

ments. lIs expriment les enrichissements d’origine anthropique par rapport a des références géochimiques définissant |'état

naturel.

Les indices utilisent les ratios des concentrations sédimentaires en métaux par rapport aux teneurs en aluminium (Al). Cette

précaution permet de limiter lI'influence de la variabilité minéralogique et granulométrique naturelle.

[X]1/1Al]

ech.

FE(X)=
[X1/[Al].e

avec

[XI/[Al] 1., le ratio des teneurs sédimentaires en I'élément trace X et I'aluminium dans I'échantillon analysé
et [X]/[Al] ¢, le ratio de référence, généralement les ratios préindustriels
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Figure 11 : Evolution temporelle des facteurs d’enrichissement dans les sédiments de la partie amont et aval du bassin de la
Loire (Dhivert et al., 2016).
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3.2. Caractériser les sources anciennes de contamination

L’analyse des carottes sédimentaires révele les
trajectoires temporelles des contaminants mé-
talliques dans les différents sous-bassins. Ces
enregistrements peuvent également nous don-
ner des informations permettant d’identifier la
composition des sources en métaux et d’en re-
constituer I'historique.

Reconstituer les signatures géo-
chimiques des sources historiques de
contamination

Les sources de contaminants peuvent étre carac-
térisées par la composition chimique et/ou les
rapports élémentaires des rejets, on parle alors
de la signature géochimique d’une source. Or, les
effluents des sources anciennes ne sont plus dis-
ponibles, les activités industrielles et miniéres
ayant cessé depuis souvent plusieurs décennies
ou les procédés de traitements ayant évolués.
Bien que les anciennes activités industrielles
ou minieres puissent toujours constituer des
sources de métaux importantes, la composition
chimique des contaminations a pu évoluer au
cours du temps. Pour reconstituer les signatures
géochimiques des sources historiques, il faut
alors s’intéresser aux contaminations passées,
archivées avec les sédiments lorsque celles-ci
étaient actives.

Dans les archives sédimentaires du bassin de
la Loire, de forts enrichissements en métaux
ont été enregistrés au cours de la période d’es-
sor industriel et minier. Entre la seconde moi-
tié XIX®™e siecle et le début des années 1960, le
charbon et les minerais étaient massivement
extraits du sous-sol pour alimenter localement
les industries lourdes. L'industrialisation a éga-
lement favorisé limplantation d’importants
foyers urbains en périphérie. Toutes ces acti-
vités constituent des sources potentielles de
contaminants qui ont été actives a I’époque et
qui peuvent continuer de I'étre via différents
processus comme |’érosion des sols et sédiments
ou le ruissellement dans des conduites contami-
nées par exemple. Pour caractériser les signa-

tures géochimiques des sources historiques de
métaux dans le bassin de la Loire, les sédiments
archivés dans les berges des cours d’eau drai-
nant les principaux foyers industriels et miniers
ont été analysés. Les sédiments constituant les
berges des cours d’eau ont en grande partie été
déposés au cours des deux derniers siecles alors
que les sources de métaux étaient actives.

Les sources historiques de métaux
peuvent étre identifiées a Paide de
rapports inter-élementaires
caractéristiques

La signature géochimique d'un ensemble de
sources de contaminants peut étre caractéri-
sées par un pdle de mélange, faisant référence a
la signature globale moyennant la contribution
des différentes sources d'un foyer industriel,
minier et/ou urbain (figure 12). Il est préférable
de parler d’'un mélange de sources, puisque les
activités humaines sont souvent présentes en
association dans un espace restreint (exemple :
les foyers industriels et miniers ol les matieres
premiéres étaient traitées localement et qui ras-
semblaient également une importante densité
de population).

Ce pble de mélange se définit a partir d’une asso-
ciation entre les métaux les plus enrichis ou avec
des éléments majeurs caractéristiques contenus
dans les sédiments archivés directement en aval
des foyers de métaux . Cette signature archi-
vées peut cependant étre plus ou moins altrérée
par rapports a la composition des éffluents de
I'époque d’activité (cf. 2.2, figure 12).

En comparant la composition chimique des dif-
férentes phases temporelles de contaminations
enregistrées dans les carottes sédimentaires
avec celles des poles de mélange définis dans les
sédiments des berges, il est possible de reconsti-
tuer I'historique des sources de contaminations
dans les bassins.

Dans le bassin de la Loire, cette démarche a per-
mis de caractériser les sources historiques de
contamination, dont la contribution est maxi-
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Figure 12 : Principe de la caractérisation des signatures géochimiques des sources de contamination anciennes en utilisant

les concentrations en métaux ou celles-ci ramenées a des éléments conservatifs (aluminium, terres rares, ...) appellé alors

rapports élémentaires

male au cours de la période 1940-1980 (1940-fin
des années 1950 dans la partie amont, 1950-1980
dans la partie aval). Les enrichissements en an-
timoine (Sb) enregistrés dans les sous-bassins de
la Loire Amont et de 'Allier peuvent étre attri-
bués aux effluents issus de I'extraction miniére
du charbon (districts charbonniers de Saint-
Etienne, du Morvan et de Brassac-les-Mines) et
du minerai d’antimoine (Sb, district minier de
Brioude-Massiac) dont I'activité était maximale
au cours de cette période 1940-fin des années
1950 (figure 13).

En ce qui concerne les enrichissements en
mercure (Hg), bismuth (Bi) et cadmium (Cd)
enregistrés aussi bien dans la partie amont du
bassin que dans la partie aval, les sources sont
géographiquement réparties sur I’ensemble du
bassin (figure 13). Le mercure (Hg) étant un mé-
tal volatile dont l'utilisation a été tres répandue

au cours de I’ére industrielle, la caractérisation
des sources est plus difficile. En effet, la conta-
mination est généralisée dans les sédiments du
bassin de la Loire et peut étre a la fois attribuée
a des sources globales et diffuses a I’échelle du
bassin. Cependant, des enrichissements ex-
trémes sont archivés dans les sédiments en
aval d’anciennes chapelleries, usines d’arme-
ment et tanneries. Les retombées globales et
locales issues de l'extraction et la combus-
tion du charbon ont pu constituer des sources
de contaminations diffuses contribuant a la
contamination polymétallique des sédiments.
Enfin, les sédiments des berges en aval d’anciens
foyers d’industries lourdes (aciéries, verreries,
céramiques, ..) présentent des rapports in-
ter-élémentaires entre bismuth (Bi) et cadmium
Cd similaires a ceux enregistrés dans les archives
sédimentaires jusqu’a la fin des années 1950.
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Figure 13 : Sources de métaux dans le bassin de la Loire au cours des XIX®™ et XX*™*siécles — reconstituées & partir de I'ana-

lyse des signatures géochimiques archivées dans les berges en aval des principaux foyers industriels et miniers ( Dhivert et al.,

2016).© Delcampe

Teneurs en métaux dans les sédiments du Furan

Le Furan est un cours d’eau drainant 'agglomération de St-Etienne affluent de la Loire (figure 10). Les teneurs en métaux
dans les sédiments du Furan sont beaucoup plus élevés que dans les sédiments voisins de la Loire. Ces contaminations sont
héritées de I'intense activité miniére et industrielle au cours des XIX et XX*™* siécle (charbon, aciérie, verrerie, céramique,...).

sédiments de la Loire

Concentrations sédimen- . )
taires en mg/kg As Bi | Cd| Cr | Cu| Hg| Ni | Pb | Sb Sn U W | Zn
AT d,‘_?g:a’;‘s bergesdu | 53| 24 | 18 | 893 | 411 | 3.7 | 157 | 782 | 27 | 1129 | 19 | 437 770
Minimum dans lesbergesdu | 55 |\ 51 01| 94 | 290 | 01| 41 | 32 | 03| 18 | 7 | 42| 106
Furan
Niveaux préindustrielsdansles | 55 | 67| 04| 99 | 20 | 002| 28 | 35 | 04| 75 | 82| 6 | 94

Tableau des teneurs en métaux dans les sédiments des berges du Furan (n=19; Dhivert et al., 2016) et des teneurs préin-
dustrielles dans les sédiments de la Loire sont notées pour comparaison (Grosbois et al., 2012). n = nombre d’échantillons

analysés.
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3.3. Influence des événements de crues sur la répartition spatiale

et temporelle des contaminations

En combinant les analyses sédimentologiques
et géochimiques, les archives sédimentaires
rendent compte de ’évolution a long terme des
contaminations et de leurs sources. Elles per-
mettent aussi de discriminer les apports en mé-
taux d’origine naturelle ou anthropique. Il est
également possible de mettre en évidence des
séquences de dépdt associées a des événements
de crues exceptionnelles et leur influence sur la
répartition spatiale et temporelle des contami-
nants métalliques dans les bassins.

D’importants dépots sédimentaires
montrant de fortes teneurs en métaux
peuvent accompagner des épisodes de

crues exceptionnelles

D’importantes quantités de sédiments peuvent
étre déposées au cours d’événements de crues
les plus importants™. Lors de ces événements
hydrologiques extrémes, des sources de métaux
peuvent exceptionnellement étre réactivées. Les
contaminants peuvent alors avoir différentes
origines, comme le débordement des réseaux
d’eaux usées, I'érosion et le lessivage des sols
dans les sites pollués ou de reprise sédimentaire.
Ces apports ont pour conséquences d’amplifier
les niveaux de contamination dans les dép6ts
de crues. A l'inverse, I’érosion du bassin et des
sédiments du lit peut également massivement
mobiliser des sédiments non contaminés, plus
grossiers, qui contribuent a diluer les niveaux
de contaminations dans les dépdts de crue.
L’analyse des séquences de crues, présentes dans
les archives sédimentaires permet de mettre en
évidence l'influence de ces événements hydro-
sédimentaires majeurs sur la dynamique tempo-
relle des contaminants”.

La carotte sédimentaire prélevée dans le
réservoir de Villerest (Loire en aval de St
Etienne, 42) présente trois séquences associées
aux crues exceptionnelles de 1996, 2003 et 2008
(figure 14A). Ces dépdts de crues contribuent a
hauteur de 43% de la colonne sédimentaire ac-
cumulée depuis la mise en service du barrage en
1984. Les enrichissements en métaux (Cd et Hg

étant les métaux les plus enrichis, figure 14B)
sont forts dans ses séquences de crues. Ils sont
plus importants que dans les sédiments déposés
au cours des périodes inter-crues.

Le barrage de Villerest constitue un obstacle
dans I’écoulement de 'onde de crue et inter-
cepte de part sa longueur une grande partie
des sédiments mobilisés. Aussi, il en résulte un
important apport puis stockage de sédiments
contaminés dans le réservoir, lors de ces épi-
sodes de forte crue.

L’érosion des sédiments stockés dans
les berges peut constituer une impor-
tante source de contamination lors des
fortes crues

De nos jours, les rejets en métaux par les activi-
tés industrielles sont plus faibles qu’il y a 30 ans.
Des sédiments fortement contaminés ont pu
étre archivés au cours du XX siecle et peuvent
étre mobilisés lors des épisodes de fortes crues”
7, L’analyse géochimique des séquences de crue
(ct. encadré page 37) peut apporter des informa-
tions permettant de comprendre les mécanismes
d’apport en sédiments contaminés dans les bas-
sins. Déterminer la provenance des contamina-
tions et les processus de mobilisation répond a
des enjeux de gestion.

La signature géochimique des séquences de
crues archivées dans le réservoir de Villerest est
similaire a celles enregistrées dans les sédiments
déposés au cours du XX*mesiecle dans les carottes
prélevées plus en aval. Au cours de ces épisodes
de crues, des sources anciennes ont ainsi été ré-
activées. Cette signature est également présente
dans les sédiments de berges en aval des foyers
de métaux dans le bassin versant du réservoir,
notamment en aval de I'agglomération de St-
Etienne dans les berges du Furan (figure 15).

Ces résultats attestent qu’au cours des épisodes
des crues, les sédiments contaminés archivés
dans le réservoir proviennent essentiellement
de I'érosion des sols ainsi que le déstockage des
sédiments des berges contaminées au cours de la
période de plein essor industriel et minier.
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Figure 14 : A/ Profil des enrichissements en cadmium (Cd) et mercure (Hg) dans les sédiments stockés dans le réservoir de
Villerest (42).

Figure 14 : B/ Influence des apports de crue sur I'évolution temporelle des facteurs d’enrichissement : la réactivation d’an-

ciennes sources de contamination est visible lors des épisodes de fortes crues (Dhivert et al., 2015a).
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Figure 15 : A/ La mé&me signature géochimique est visible dans les sédiments du réservoir de Villeret et les berges du Furan

définissant un pdle de mélange en mercure et cadmium (Dhivert et al., 2015a)

Figure 15 : B/ Modification géomorphologique d'un trongon du Furan en aval du foyer de pollution de Saint-Etienne apres
la crue majeure de 2008 (Google Earth, 2016)
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Séquences de crue dans le réservoir de Villerest (Loire en aval de St Etienne, 42)

Les crues majeures peuvent étre enregistrées dans les carottes sédimentaires et constituer des séquences de crues. Elles se
définissent comme une rupture dans la continuité granulométrique, minéralogique et géochimique de I'archivage. L'évo-
lution de ses paramétres au sein de la séquence de crue retrace les différents apports sédimentaires en lien avec le débit et
les parties du bassin versant concernées par I'événement hydrologique. Dans le réservoir de Villerest trois crues majeures
ont été enregistrées depuis 1984, datant de 1996, 2003 et 2008.
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Points a retenir :

« Les carottes sédimentaires permettent de reconstituer les tendances tem-
porelles des contaminations métalliques au cours des XIX et XX siecles.

* En comparant les concentrations élémentaires enregistrés dans les carottes
et dans les sédiments des berges des cours d’eau en aval des anciens foyers
de pollution, il est possible de reconstituer I'histoire des sources de contami-
nation.

* Les carottes sédimentaires peuvent également nous renseigner sur I'in-
fluence des événements de crues dans la dynamique temporelle des conta-
minations.

* Ainsi, de fortes contaminations en mercure sont enregistrées depuis la fin
du X1x®me siecle dans les sédiments de la Loire. Les pics de contamination les
plus importants sont atteints pour tous les métaux entre les années 1940 et
le début des années 1980. Depuis, les enrichissements diminuent lentement.

« De forts enrichissements en antimoine affectent la Loire amont et I’Allier
entre les années 1940 et la fin des années 1950 consécutivement a 'extrac-
tion massives du charbon et du minerai d’antimoine. Entre les années 1940
et 1980 d'importants enrichissements en bismuth, cadmium et mercure sont
enregistrés aussi bien dans les parties amont et aval du bassin de Loire. IIs
peuvent étre associés a la combustion des charbons et I'importante activité
industrielle dans le bassin (industries lourdes)

« Une carotte sédimentaire a été échantillonnée dans le réservoir de Villerest,
archivant 3 séquences associées aux crues majeures de la Loire de 1996, 2003
et 2008. Les niveaux de contamination métalliques dans ces séquences de
crues sont plus importants que dans les séquences déposées de maniere plus
réguliére. Les forts enrichissements en cadmium et mercure sont consécutifs
a la réactivation de source ancienne de pollution, notamment via I’érosion
des sédiments des berges du Furan, contaminés au cours des XIX et XX
siecles.
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IV. Préconisations concernant la
surveillance de la contamination
métallique des sédiments

Comprendre l'influence des mécanismes naturels sur I'enregistrement de la contamination des
sédiments est un sujet d'interrogation pour les scientifiques depuis plusieurs décennies. D'impor-
tants intéréts opérationnels accompagnent I'application de ces connaissances dans le cadre de la
surveillance réglementaire des milieux aquatiques. Ces recherches permettent de formuler des
propositions visant a tenir compte des spécificités de chaque bassin. Des préconisations peuvent
ainsi étre proposées sur la base de ces connaissances scientifiques afin d'améliorer la surveillance

de la contamination métallique des sédiments.

Echantillonnage d’une carotte sédimentaire dans les berges a I'aide d’un carottier UWITEC
et decsription sédimentologique au laboratoire (ici I'analyse de la spectrocolorimétrie)
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4.1. Sédiments de surface, sédiments archivés : deux outils com-
plémentaires pour surveiller les milieux aquatiques

La réglementation européenne impose de sur-
veiller la qualité chimique des milieux aqua-
tiques. Dans ce cadre, les agences de I'eau ont
mis en place un protocole de suivi de I'état de
contamination des sédiments de surface dans
le lit des cours d’eau (figure 16). Sur le bassin
Loire-Bretagne par exemple, la surveillance est
annuelle voire biannuelle pour certaines sta-
tions, mais pour la majorité d’entre elles le suivi
est pluriannuelle (environ tout les 4 a 5 ans).

Certains bassins bénéficient également de re-
constitution de I'évolution a long terme des

contaminations a partir de I'analyse de ca-
rottes sédimentaires. L'étude des archives sé-
dimentaires est essentiellement réalisée par
des équipes de chercheurs, dans le cadre de re-
cherches scientifiques et les résultats et ensei-
gnements méritent d’étre réinvestis dans des
enjeux de gestion. Les informations issues de
ces deux types d’échantillonnages sont complé-
mentaires et I'association des deux approches
peut permettre un suivi des contaminations
métalliques a différentes échelles d’espace et de
temps.

Intégration temporelle des différents types d’échantillons sédimentaires

Il existe plusieurs types d’échantillonnage de particules, chacun avec une intégration d’espace et de temps différent:

- I'échantillonnage des matiéres en suspension est représentatif de la qualité chimique de tous les apports amont a la sta-
tion et a un instant t. En effet, la composition chimique des matiéres en suspension varie au cours du cycle hydrologique et
il est donc nécessaire de réaliser un suivi temporel de celle-ci avec une fréquence d’échantillonnage adapté a la variabilité
temporelle du paramétre suivi

- I'échantillonnage de laisses de crue intégre 'ensemble des apports provenant du bassin amont qui est en crue. D'un point
de vue temporel, les laisses de crue prennent en compte I'ensemble des particules qui ont transité lors d'un événement de
crue et qui ont pu se déposer ala décrue ala station. Le « suivi» des laisses de crue peut &tre réalisé a plusieurs stations pour
évaluer I'évolution amont- aval des sources de particules mobilisées lors d'un événement hydrologique. Bien sir, cela sera
aussi trés utile pour comparer plusieurs événements hydrologiques entre eux ou lors des régimes hautes eaux — basses eaux.
- les sédiments de surface qui transitent dans le fond du lit de la riviére, appelés aussi charge de fond. Dans la plupart des
bassins, leur temps de résidence a une station est trés peu connu (cf. 2.3) et donc leur intégration temporelle est difficile a
estimer. lIs ont une représentativité spatiale trés intéressante car ils prennent en compte I'ensemble des particules du bassin
amont qui ont été mobilisés au cours du transport solide en fonction de leur taille, leur densité, la géomorphologie et I'hy-
drologie du bassin amont. Ces sédiments de surface présentent une granularité trés variée qu'il sera nécessaire d’adapter
aux paramétres chimiques étudiés.

- I'échantillonnage par carottage peut se faire en berge, dans une annexe fluviatile ou sur une fle. Ces archives sédimen-
taires integrent les particules provenant de 'amont qui ont pu se déposer. Elles intégrent aussi un période de temps plus
longue que les différents types précédents qu'il est nécessaire de quantifier.
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Figure 16 : A/ Densité des points de prélévements des sédiments de surface (Données : bases de données CarThAgE,
2016 et Sandre de 1971 a4 2015).

Figure 16 : B/ principe de I'échantillonnage représentatif
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Les sédiments de surface des cours
d’eau sont particuliérement intéres-
sants pour rendre compte de I’évolu-

tion spatiale des contaminations le long
du corridor fluvial pour une période
donnée

Le réseau de surveillance de la contamination
des sédiments de surface s’est développé depuis
les années 1970. La densité des stations de suivi
est maximale dans les secteurs les plus urbanisés
ou caractérisés par une importante activité in-
dustrielle. La surveillance des sédiments de sur-
face constitue un outil intéressant pour analyser
la répartition des contaminants sur le territoire
avec une résolution spatiale assez fine sur une
période donnée (figure 16).

D’'importantes variabilités spatiales des te-
neurs en métaux dans les sédiments de surface
peuvent étre identifiées a I'échelle d'une station
de surveillance. En échantillonnant différents
environnements de dépdt au sein d’'une station
de surveillance, on peut moyenner cette hétéro-
généité naturelle, on parle alors d’échantillon-
nage composite. Ce type de protocole peut étre
particulierement intéressant pour les stations

de surveillances contrastées en matiere de géo-
morphologie, granulométrie et composition mi-
néralogique des sédiments. Sagissant de [évolu-
tion temporelle des contaminants, les sédiments
de surface des cours d’eau ne sont pas les plus
appropriés pour analyser I'évolution temporelle
des contaminations métalliques. Dans certains
bassins, une importante variabilité interannuelle
des teneurs en métaux a été mise en évidence en
lien avec le cycle hydrologique des cours d’eau
(influence des événements de crues), I’évolution
de la granulométrie et la composition de la ma-
trice sédimentaire (cf. 2.3). La temporalité d’en-
registrement des sédiments de surface peut étre
trés diverse, un échantillon pouvant intégrer le
dépot lié a un événement de crue comme une
année. Ces différents types d’enregistrements
constituent des bases de comparaison diffé-
rentes. De surcroit, 'ensemble des stations de
mesures n’est pas analysé chaque année, ce qui
impose une difficulté supplémentaire pour iden-
tifier des tendances a partir de ces données.

Dans certains bassins, la variabilité spatiale et
temporelle naturelle des concentrations sé-
dimentaires peut étre tellement importante
qu’elle masque en partie I'impact anthropique
et la variabilité temporelle des contaminantion.

Figure 17 : Evolution des niveaux de pollution pour les éléments les plus enrichis d’aprés |'analyse des carottes sédimen-

taires échantillonnées dans les grands systémes fluviaux

Igéo (M) = Log2 ( —2<h- )
1.5*Mpef.

avec Mgch, la teneur en métal M dans les sédiments,

M,ef, la teneur préindustrielle du bassin étudié
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Dans ce contexte, il pourrait étre préférable de
privilégier I'analyse de I’évolution temporelle
des contaminations au niveau d'une station bi-
lan défini en aval du bassin. Les carottes sédi-
mentaires constituent ici des objets d’analyses
particulierement intéressants, offrant l'acces
a la dimension temporelle de I'évolution des
contaminations de fagon plus homogene, sur-
tout a cette échelle de surveillance.

Les carottes sédimentaires permettent
de déterminer des références géo-
chimiques locales, ainsi que I’évolution
temporelle et spatiale des contamina-
tions anciennes ; elles définissent des
repéres de comparaison pour analyser
les niveaux de contamination actuelle

Les carottes sédimentaires, prélevées dans des
environnements de dépdt dont les conditions
de sédimentation sont relativement homogenes
dans l'espace et le temps comme les plaines
d’inondation, les annexes fluviatiles et les réser-
voirs de barrages, permettent de reconstituer
I’évolution temporelle des contaminations a
’échelle de bassins ou sous-bassins. Elles mettent
en évidence les trajectoires temporelles des mé-
taux, ainsi que I'emprise spatiale des contami-
nations historiques (dans le cadre d’analyses
faisant intervenir plusieurs carottes, cf. 3.1).
Dans le cadre de la surveillance de la qualité des
sédiments, les carottes sédimentaires peuvent
constituer des outils particulierement utiles et
complémentaires du suivi des sédiments de sur-
face, apportant des informations pouvant aider
a la gestion des cours d’eau (figure 17) :

¢ la quantification des teneurs en mé-
taux avant toutes activités industrielles de
grandes ampleurs, constituant des niveaux
de références locales qui permettent par la
suite le calcul des enrichissements ou tout
autres indicateurs représentatifs et compa-
rables d’'une station ou d’un bassin a I'autre,

«  Tidentification des métaux les plus enri-
chis et ceci au cours du temps pour orienter
au mieux les éléments cibles a surveiller,

« les niveaux de contaminations les plus
élevés, leur période, les évolutions tempo-
relles et leurs sources historiques afin d’ap-

précier 1'évolution des contaminations avec
des criteres basés sur I'histoire locale des ac-
tivités humaines, la maitrise progressive des
rejets en métaux et/ou I'abandon des activi-
tés industrielles et minieres, 'influence des
retombées atmosphériques globales et les
possibles réactivations de sources anciennes
via I'érosion des sols et des sédiments conta-
minés par exemple,

« et enfin, de déterminer les concentra-
tions cibles a atteindre en terme de réhabili-
tation des milieux aquatiques tenant compte
de la réponse du systeme.

Cette étude a déja été appliquée aux éléments
traces métalliques et tout contaminant (orga-
nique, émergeant) peut faire 'objet d’'une dé-
marche similaire.

La résolution temporelle de I'analyse des ca-
rottes sédimentaires dépend a la fois du taux de
sédimentation et du pas d’échantillonnage de
la carotte. Les carottes sédimentaires donnent
ainsi acces a des informations a large échelle de
temps (pluriannuelle, voire de I'ordre au siécle)
et d’espace (affluent, sous-bassins versant). Ce-
pendant, il est préférable d’avoir recours au
suivi des sédiments de surface lorsqu’il s’agit de
comprendre la réponse immédiate du systeme
fluvial au contréle d'un ensemble de sources de
contamination, a des pollutions accidentelles ou
a la remobilisation de sols et sédiments conta-
minés en terme de répartition spatiale et tem-
porelle des contaminants a un pas de temps plus
court.

Dans ce cadre, il faudrait privilégier les études
par sous-bassins afin de déterminer la contri-
bution des affluents. La densité des points de
surveillance devrait ainsi étre définie en fonc-
tion de la répartition géographique des sources
de métaux, des obstacles a ’écoulement et de la
géomorphologie des cours d’eau (maximiser la
densité en aval des sources et dans les troncons
ou le stockage sédimentaire est le plus impor-
tant notamment celui des sédiments fins). La pé-
riode d’échantillonnage devrait également étre
choi en fonction des objectifs de connaissances :
par exemple, en période d’étiage I'ensemble du
cycle hydrologique est intégré et apres une crue
importante, l'influence de I'événement peut
étre mis en évidence.
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4.2. Adapter les méthodes d’échantillonnages et d’analyses pour
limiter I'influence de la variabilité de matrice sédimentaire sur les

concentrations en métaux

L'enregistrement des contaminations métal-
liques peut étre influencé par les mécanismes
d’archivage des sédiments dans les environne-
ments de dépdt. Le choix des sédiments échan-
tillonnés et les méthodes d’analyses doivent étre
adaptés pour limiter I'influence de la variabilité
naturelle des teneurs en métaux et permettre
d’exprimer des niveaux de contaminations
comparables dans 'espace et le temps. L'un des
objectifs est également de rendre possible une
véritable intercomparaison de la contamination
des fleuves francais.

En sélectionnant les sédiments fins,
I’influence de la variabilité granulomé-
trique est limitée

Une variabilité de la taille des sédiments peut
étre identifiée le long du linéaire des cours d’eau

et pour certains bassins a I’échelle de la station
de maniere spatiale et temporelle. Les teneurs
en métaux dans les sédiments dépendent en
partie de la granularité des sédiments et cette
hétérogénéité peut influencer les niveaux de
contamination enregistrés.

En ce qui concerne la surveillance de la qualité
des sédiments, les analyses sont en grande ma-
jorité effectuées sur la fraction totale (< 2 mm
des sédiments). Or, dans certains cours d’eau, la
fraction granulométrique 0-2 mm est tres hété-
rogene, En sélectionnant la fraction < 63 um pour
I'analyse, I'influence de la variabilité granulo-
métrique est de fait limitée (figure 18). Cette
sélection peut se faire en privilégiant I'échantil-
lonnage des sédiments fins ou au laboratoire en
tamisant sur des tamis jettable (avec une maille
adaptée, ici 63um). Il faut noter qu’afin d’éviter
toute modification des teneurs sédimentaires en
métaux liés a d’éventuels relargages de contami-

Figure 18 : Facteurs naturels influengant les teneurs en métaux dans les sédiments et préconisations concernant le proto-

cole d’analyse.
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nants, le tamisage doit étre fait a sec ou en phase
humide avec de I'eau prélevés sur le site lors de
I’échantillonnage des sédiments.

Dans le cadre du suivi de la contamination mé-
tallique des sédiments, ’harmonisation les pra-
tique, en analysant la contamination dans une
fraction granulométrique homogene et fine (ici
< 63 um), faciliterait la comparaison inter- et in-
tra-bassin des concentrations totales.

[’attaque totale des sédiments avant
analyse géochimique et la normalisa-
tion des teneurs en métaux permettent
de limiter I'influence de la variabilité
minéralogique

L’analyse de la contamination métallique des sé-
diments se fait apres extraction des métaux des
sédiments (solubilisation dans un réactif pour
pouvoir étre analysé). La dissolution peut étre
partielle si le traitement des sédiments est ré-
alisé avec des réactifs n’altérant pas les réseaux
cristallins des minéraux silicatés et sulfurés.
Seuls les métaux mobilisables par désorption ou
associés aux phases porteuses les moins stables,
sont mis en solution. Ce type d’attaque donne
acces aux concentrations en micropolluants po-
tentiellement disponibles pour les étres vivants
et/ou dans le milieu. Lorsque 'on fait interve-
nir différents réactifs a la suite ciblant des types
d’interactions métaux particules déterminés, on
parle d’extraction séquentielle. Le Bureau Com-
munautaire des Référence a certifié une mé-
thode d’extraction séquentielle” faisant inter-
venir 4 étapes permettant de quantifier :

 la fraction facilement échangeable com-
prenant les cations associés par sorption sur
les particules et associés aux carbonates (uti-
lisation d’acide nitrique),

« la fraction réductible composée des mé-
taux associés aux oxyhydroxydes de fer et
de manganese (utilisation d’hydroxylamine
chlorydrate),

« lafraction oxydable, les métaux associés
a la matiére organique et aux sulfures (utili-
sation d’eau oxygénée et d’acétate d’ammo-
nium)

« etlafraction résiduelle, c’est-a-dire dans
ce cas les métaux associés aux minéraux non

silicatés avec de I'eau régale (mélange de
acides nitrique et chlorydrique trés concen-
trés).
Une attaque acide totale (mélange d’acides ni-
trique, fluorhydrique et chlorydrique) a pour
différence de mettre en solution I'intégralité des
métaux apres dissolution des réseaux cristallins
des minéraux.

Différentes méthodes analytiques peuvent étre
utilisées pour la surveillance de la qualité des
sédiments. Ce manque d’harmonisation des
pratiques pose des limites a la comparaison des
teneurs en métaux entre les bassins et a diffé-
rentes périodes. L'efficacité de la mise en solu-
tion partielle des métaux dépend des réactifs
utilisés et de la composition minéralogique des
sédiments qui peut varier dans I'espace et le
temps”.

Certains éléments ne sont pas enrichis par les
activités humaines et associés a des phases peu
altérables ou peu solubles, on parle d’éléments
conservatifs. Leurs teneurs dépendent de la
composition minéralogique des sédiments . La
normalisation des teneurs en métaux par ces
éléments conservatifs permet de limiter l'in-
fluence de la variabilité minéralogique natu-
relle. L’aluminium (Al) est généralement utilisé
comme élément normatif (cf 3.7, formule des fac-
teurs d’enrichissement). Pour autant, la normali-
sation peut étre adaptée aux spécificités géolo-
giques de chaque bassin (exemple : utilisation du
titan Ti, du zirconium Zr ou du thorium Th dans
les bassins ot les minéraux lourds sont les prin-
cipales phases porteuses des métaux)”” 7% 7,

Afin d’améliorer la surveillance de la qualité
des sédiments, il serait intéressant de mettre
en place une double approche (figure 19). En
premier lieu, 'analyse des teneurs en métaux
apres attaque totale permettrait de calculer les
enrichissements d’origine anthropique compa-
rativement a des concentrations de références
propres a chaque bassin. Suite a cela, I'extrac-
tion partielle ou sélective des métaux sur les
sédiments les plus contaminés donnerait acces
a la charge écotoxique potentielle. Il faut tout
de méme noter, que les extractions sélectives
peuvent étre sujet a des problémes de reproduc-
tibilité en ce qui concerne les teneurs en mé-
taux, liés a des phénomenes de ré-sorptions ou
précipitations secondaires
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Figure 19 : Proposition d'une double approche visant a définir les concentrations totales en métaux dans le but de réali-
ser des comparaisons entre bassins versants et dans le temps, ainsi que celles potentiellement disponibles pour les étres

vivants.
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4.3. Tenir compte de I'influence de la dynamique hydrosédimen-
taire sur la répartition spatiale et temporelle des contaminants

La répartition spatiale et temporelle des conta-
minants métalliques dans les sédiments est en
partie contrdlée par la dynamique hydrosédi-
mentaire. Ces processus ont une influence a
I’échelle des bassins versants sur le transport
des sédiments contaminés et donc sur I'emprise
spatiale et la vitesse de propagation du panache
sédimentaire et des contaminations associées.

Mettre en évidence les conditions
de dépots des sédiments contaminés
permet de mieux comprendre la dyna-
mique temporelle et spatiale des
contaminations

A Téchelle des stations de surveillance, la dy-
namique hydrosédimentaire peut également
contrdler 'enregistrement des contaminations.
Lorsque l'on s’intéresse aux sédiments de sur-
face, les processus de dépots/érosion peuvent
étre suivis en temps réel (dépdts de crues, sur-
face d’érosion, ...). En ce qui concerne les carottes
sédimentaires, les mécanismes d’archivage des
sédiments doivent étre reconstitués a posterio-
ri. En combinant des analyses géochimiques et
sédimentologiques, il est possible de définir ces
conditions de dépdts.

Replacer les enregistrements géochimiques
dans leur contexte hydrosédimentaire permet
d’analyser la représentativité des niveaux de
contamination vis-a-vis des tendances a long
terme (exemple : apport massif de sédiments
trés contaminés lors d’épisode de crue, cf. 3.3).
Des distinctions devraient étre faites entre :

«  Les niveaux de contaminations analysés
dans les sédiments déposés lors des épisodes
hydrosédimentaires majeures qui apportent
des informations d’ordre ponctuel sur l'ac-
tivation exceptionnelle de source(s) de pol-
lution(s) ou/et I'apport massif de sédiments
détritiques plus ou moins contaminés,

* Les niveaux de contamination dans les
sédiments déposés de manieére plus réguliere
dans le temps permettant 'enregistrement

de I’évolution temporelle des contaminations
associées aux rejets anthropiques.

Le destockage des sédiments archivés
au cours du XX siecle peut étre un
facteur de dégradation de la qualité des
environnements de surface

Au cours des XIX et XX®™e siecles, de nombreux
ouvrages hydrauliques ont été construits sur
les cours d’eau (digues, seuils, barrages,...). En
créant des ruptures dans la continuité amont-
aval du transport des sédiments, ces aména-
gements du lit des cours d’eau ont favorisé les
processus de stockage sédimentaire au sein des
bassins versant® ®, D’importantes quantités de
sédiments potentiellement contaminés se sont
ainsi constituées dans les réservoirs de barrages,
les bras morts et les berges des cours d’eau (fi-
gure 20).

Restaurer la continuité écologique et la dyna-
mique hydrosédimentaire des cours d’eau est
une priorité (directive cadre sur I'eau, trames
verte et bleue). En rétablissant des conditions
propices au transport des sédiments, des réajus-
tements géomorphologiques peuvent étre in-
duits (exemple, la réactivation d’un chenal
secondaire colmaté). Les sédiments archivés de-
puis la mise en place des obstacles a I’écoulement
et potentiellement contaminés peuvent ainsi
étre déstockés et altérer la qualité chimique des
environnements de surface en aval.

La remobilisation des sédiments stockés peut
constituer un risque écotoxique non négligeable.
En effet, la re-oxygénation du milieu et plus gé-
néralement la modification des conditions phy-
sico-chimiques peut déstabiliser les phases por-
teuses et favoriser le passage des métaux vers la
fraction aqueuse ot ils sont beaucoup plus dis-
ponibles pour les organismes vivants.

Un travail d’inventaire de contaminations des
sédiments retenus en amont des ouvrages hy-
drauliques serait particuliérement utile pour
analyser les risques de dégradation des envi-
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ronnements de surface en cas de déstockage étres vivants (figure 19) constitue également
sédimentaire. Dans cette perspective, définir des objectifs permettant de définir la dangero-
la spéciation des métaux au sein des sédiments sité associée a la remobilisation des substances
(cf encadré page 19) , leur disponibilité pour les polluantes.

Figure 20 : Carte montrant I'évolution géomorphologique d'un trongon de la Loire impacté par les ouvrages hydrauliques,
ainsi que I'enrichissement en métaux dans les sédiments stockés et potentiellement mobilisables en cas de travaux de res-
tauration (adaptée de Dhivert et al., 2015b).

48



Les polluants organiques dans le bassin de la Loire

Pour d’autres contaminants comme les HAP, PCB et composés pharmaceutiques, cette approche par analyse des archives
sédimentaires apporte des informations interressantes. Par exemple, sur la Loire, la séquence sédimentaire de Villerest pré-
sente des valeurs de concentrations de PCB indicateurs trés élevées® et supérieures a celles mesurées dans les carottes du
Rhone (Desmet et al., 2012 ; Mourier et al., 2014) et de la Seine (Lorgeoux et al., 2015). Aucune tendance (PCB indicateurs
et HAP) décennale n'apparait de sorte que I'on peut conclure a I'absence de résilience, contrairement a ce qui a pu étre
constaté dans les deux autres fleuves. Dans le cadre de ces recherches, une autre carotte prélevées en aval du bassin de la
Loire (Boire de la Patache, 44) a été analysée. La comparaison des deux archives nous informe qu'il n’existe pas de gradient
de contamination a I'échelle du fleuve, les valeurs étant comparables entre I'aval de Saint-Etienne (Barrage de Villerest) et
I'amont de Nantes (Boire de la Patache).

Des études écotoxicologiques complémentaires seraient nécessaires, mais la dangerosité du sédiment vis a vis de |'écosys-
téme aquatique a pu étre estimée en comparant les données HAP et PCB indicareurs aux concentrations seuils produisant un
effet probable sur les organismes. Dans 50 % des échantillons les seuils en PCB indicateurs sont dépassés.

Enfin, il est montré que la caféine constitue un excellent marqueur anthropique puisqu’elle est présente dans tous les échan-
tillons des deux ssites de carottage. Parmi les résidus de médicaments, I'occurrence du kétoprofene, du propanolol, de la car-
bamazépine et du sulfamethoxazole est égale ou faiblement inférieure a 100 %. Dans I'état actuel des connaissances, nous
ne disposons pas d’éléments de comparaison de telles substances médicamenteuses dosées dans des carottes sédimentaires
d’autres fleuves francais.

PCBi = PCB indicateurs
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Préconisations a retenir :
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Conclusion

La qualité des sédiments est surveillée depuis les années 1970. Les niveaux de
contamination dans les sédiments dépendent a la fois des apports associés aux

activités humaines et des mécanismes naturels propres a chaque bassin, a savoir:

0 des apports en métaux d’origine naturelle liée a la géologie des bassins,
0 des rejets en métaux d’origine anthropique,

0 de la taille des grains de sédiments évoluant dans I'espace et le temps a
’échelle du linéaire du cours d’eau comme a celle de la station de surveil-

lance,

¢ de la dynamique hydrosédimentaire au sein de chaque bassin, les proces-
sus chimiques et biologiques au sein de la colonne sédimentaire.

0 des événements et processus tels que des crues, I’érosion de berges, le des-
tockage sédimentaire lors de travaux ou d’arasement de seuils, qui peuvent
contribuer a I'apport de contaminants historiques, parfois plus concentrés

que ceux émis aujourd’hui

Dans le cadre de la surveillance de la qualité des sédiments, deux types de sédi-

ments peuvent étre échantillonnés :

0 les sédiments de surface dans le lit des cours deau qui

bénéficient déja d’'un réseau de surveillance a I'échelle du bassin versant,

0 les sédiments archivés dans les plaines d’inondation et les
réservoirs de barrage permettant de reconstituer ’évolution a long terme

des contaminations grace a I’analyse de carottes sédimentaires.

Ces deux types d’échantillonnage sont complémentaires et permettent de mettre
en place des stratégies d’analyse spatiale et temporelle des contaminations
sédimentaires tout en prenant compte des spécificités du bassin. Cette approche
permet également la comparaison des niveaux de contamination inter-station

et inter-bassin.
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