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Résumé

Pour réduire les apports sédimentaires et les contaminants associés, il est nécessaire de déterminer
I’origine des MES transportées dans les hydrosystemes. Dans ce but, les approches de «fingerprinting»,
consistant a utiliser les empreintes chimiques des MES, se sont largement développées ces quarante
derniéres années. Intégrées dans un modele de mélange, I'utilisation de ces empreintes chimiques
permettent d’estimer les contributions relatives des sources de MES. Cependant, un des principaux
verrous de ce type d’approche réside dans |'utilisation d’empreintes conservatives dans le temps et
dans I'espace. Cette notion de conservativité suggere de s’affranchir des traceurs liés a des phases
réactives des MES. En effet, lorsque les concentrations totales en éléments traces et majeurs sont
utilisées pour ce genre d’approche, ces concentrations integrent I'ensemble des phases porteuses des
MES qui sont pour certaines susceptibles d’étre altérées par les processus biogéochimiques lors de
leur transfert et dépo6t. Dans ce contexte, I'objectif de ces travaux porte sur I'amélioration de la
méthode de tragage des sources de MES avec, plus spécifiquement, I’évaluation de la pertinence des
concentrations des éléments traces et majeurs dans la fraction résiduelle des particules pour tracer les
sources de MES a différentes échelles spatiales. Cette méthodologie a été appliquée au bassin versant
du Rhone en s’appuyant sur le réseau de suivi de I'Observatoire des Sédiments du Rhone et en
proposant une estimation des contributions relatives des affluents du Rhone a trois stations : a Jons,
sur le Rhone amont, a Andancette, sur le Rhone intermédiaire et a Arles sur le Rhéne aval. Les
contributions des sources (affluents) estimées par les modéles de mélange utilisant les concentrations
en éléments trace et majeurs ont été comparées a des sorties de modéle hydro-sédimentaire 1D ou
aux contributions relatives des flux de MES mesurés (réseau de suivi OSR). De maniere générale, les
estimations des contributions des affluents les plus fiables ont été obtenues en utilisant les
concentrations résiduelles des éléments traces et majeurs dans les modéles de mélange et ont permis
de déterminer les contributions relatives des affluents pour différentes conditions hydrologiques en
trois stations du linéaire rhodanien. De maniére synthétique, nous avons montré que les MES a la
station de Jons sur le Haut Rhone sont principalement représentées par les MES de I’Arve alors que les
premiers résultats obtenus a la station de Arles a I’'embouchure du Rhone, montrent que les MES sont
principalement issues de la Durance.

Mots-clés

OSR ; Rhone ; Matiéres en suspension ; source ; affluents ; signatures géochimiques ; éléments traces
et majeurs ; conservativité
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INTRODUCTION

Dans les eaux de surface continentales, les particules représentent une des voies de transfert
préférentielle d’un large spectre de contaminants, que ce soient les éléments traces métalliques ou les
polluants organiques comme par exemple les PCB ou les HAP. |l est ainsi devenu primordial de bien
quantifier les sources et les apports en particules a I'échelle d’un bassin versant afin de mieux aiguiller
les gestionnaires pour mener des actions efficaces de réduction des flux de particules et de
contaminants associés. Pour quantifier ces contributions et ces apports, trois grandes approches
peuvent étre menées : (i) de type « réseau » et qui consiste a équiper les cours d’eau d’installations
permettant de mesurer les débits et la charge en MES a I'échelle journaliere, (ii) les approches
numériques permettant de modéliser ces flux ou bien (iii) des approches utilisant la signature chimique
des particules pour évaluer les contributions relatives de chacune des sources potentielles et appelé
communément le « fingerprinting » (Walling, 2013). Les actions menées dans le cadre du précédent
programme OSR 4 et utilisant la signature chimique des matiéres en suspension (MES) ont permis de
donner des premiéeres estimations des contributions relatives des différents affluents du Haut Rhone
aux flux de MES a la station de Jons - située sur le Rhone a I'amont de Lyon - en fonction des conditions
hydrologiques (i.e., crue, régime de base, chasse ; Radakovitch et al., 2017). Pour cela, nous avons
utilisé les concentrations en en éléments traces et majeurs des MES de chacun des affluents
(dénommeés « sources ») en amont de la station de Jons (dénommeée « station de mélange ») pour
obtenir une « signature » (ou empreinte) de la contamination spécifique de chaque source. A partir de
ces signatures et a I'aide d’'un modéle de mélange, nous avons estimé les contributions relatives de
chaque affluent aux flux de MES a Jons pour des MES prélevées lors de conditions hydrologiques
contrastées. Une des originalités de ce travail était de déterminer des signatures géochimiques dans
la fraction totale des MES, mais aussi dans la fraction dite « non réactive » des particules (fraction
résiduelle) (Dabrin et al., 2014, 2021 ). L’hypothése de départ est d’utiliser les concentrations en
éléments trace et majeurs dans cette fraction résiduelle afin d’obtenir des signatures invariables pour
une source donnée entre leur zone d’émission (les affluents a I'amont) et la station de mélange (station
de Jons sur le Rhdne). Pour comparer les contributions relatives des affluents aux flux de MES, les
résultats obtenus a partir des modeéles de mélange ont été comparés avec ceux prédit a I'aide d’un

modele hydro-sédimentaire 1D, développé sur le Haut Rhone (Dugué et al., 2015).

Suite a ces premiers résultats et une étude approfondie de la littérature, plusieurs questions
complémentaires ont été soulevées : comment corriger les données de concentration en métaux dans

les MES pour prendre en compte les différences de distribution granulométrique des particules entre



les affluents et la station de mélange ? Comment évaluer les incertitudes sur les contributions en MES
des affluents ? Comment évaluer la justesse des résultats des modeles de mélange ? Ces questions ont
largement orienté les travaux réalisés dans le cadre de I'action C1.1 du programme de 'OSR 5, et de la
these de Céline Begorre (cf. chapitre 3 ; Begorre, 2021). lls ont été valorisés dans un article du Journal
of Soil and Sediments (Dabrin et al., 2021). L’'ensemble de ces travaux sont synthétisés dans ce rapport.
La procédure de tracage a été appliquée a plusieurs échelles spatiales (sur le Rhéne amont a Jons, sur
le Rhéne intermédiaire a Andancette et sur le Rhéne aval a Arles). Cette procédure integre la correction
granulométrique des données des concentrations en éléments traces et majeurs dans le modéle de
mélange et I'estimation des incertitudes des contributions des sources. Ce rapport rappelle la stratégie
expérimentale et les méthodes (Chapitre 2), puis présente successivement les principaux résultats
obtenus (Chapitre 3) sur (i) I'amélioration de I'approche de tracage sur le Haut-Rhone avec le
prélevement d’échantillons de MES complémentaires (§ 3.1), (ii) I'échantillonnage des MES et I'analyse
des métaux dans les MES du Rhéne intermédiaire (station d’Andancette/St Vallier) pour déconvoluer
les contributions respectives du Rhéne et de la Sadne (§ 3.2), (iii) et la déclinaison de ces approches a
des échantillons de MES prélevés a I'aval du Rhéne (station d’Arles/SORA) (§ 3.3). Les résultats des
contributions obtenus a la station de Jons ont été publiés dans la revue Journal of Soils and Sediments

(Dabrin et al., 2021).

2. MATERIEL ET METHODE

2.1. Stratégie expérimentale

Dans un premier temps, I'estimation des contributions relatives aux flux de MES a été appliquée

sur le Haut-Rhone, a la station de Jons en amont de Lyon, en utilisant les signatures de la fraction non
réactive des particules (concentrations en éléments traces et majeurs dans la fraction résiduelle, cf. §
2.2) des cing affluents considérés (Ain, Arve, Bourbre, Fier, Guiers) (Figure 1). Nous avons complété le
jeu de données initial par des échantillons de MES complémentaires pour le Guiers et le Fier. Ce sont
notamment deux échantillons qui ont été prélevés sur le Guier en crue les 4 et 5 novembre 2019 avec
des débits respectifs de 68 et 77 m3/s. Des échantillons complémentaires ont également été
analysés pour le Fier (7 échantillons en crue, portant a 16 le nombre d’échantillons traités). Ce sont
donc pres de 83 échantillons qui ont été analysés pour le Haut-Rhéne avec 8 a 28 échantillons analysés

en fonction des affluents (Tableau 1).
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Figure 1 : Carte des stations du réseau de suivi de I’OSR sur le bassin versant du Rhone

Dans le but de transposer progressivement la méthode de tracage a Arles, une station intermédiaire
(localisée a Andancette), équipée d’un piege a particules, a été installée en octobre 2018 (Gruat et al.,
2020). Cette station a permis de tester la méthode de tracage géochimique en intégrant deux affluents
supplémentaires en tant que source (la Sadne et le Gier), en plus des affluents du Haut-Rhone
regroupés pour simplifier en une seule source (station de Jons). Au total, ce sont 38 échantillons

supplémentaires (Tableau 1) qui ont été analysés pour la Saéne (14), le Gier (11) et Andancette (13).



Code échantillon Affluent/Station
ISE-PAP-140909-141016
. ISE-PAP-141016-141120
Code échantillon Affluent ISE-PAP-141120-141217
AIN-CMO-120102-1/1 ISE-PAP-141217-150116
AIN-CMO-120105-1/1 - ISE-PAP-150116-150220
AIN-CMO-120106-1/1 C é t/ Code échantillon Affluent/Station ISE-PAP-150220-150323
AIN-CMO-121111-1/1 Ain GUI-CMO-120405-1/1 CIETAS 130823130507 ISE-PAP-150323-150413 |sire
AIN-TAS-120828-120925-1/1 GUI-CMD-120427-1/1 e T 130T ISE-PAP-150911-151026-1/2
AIN-TAS-120925-121023-1/2 GUI-TAS-120405-120427-PB-1/4 TR TSR0 1070 ISE-PAP-151026-151202-1/1
AIN-TAS-121023-121121-1/2 GUI-TAS-120511-120525-GB-1/3 G‘E'T AS-ISOTUS 130729 ISE-PAP-151202-160106-1/1
AIN-TAS-121121-130128-1/2 GUI-TAS-120619-120719-1/2 SETAS13630- 131002 ISE-PAP-151202-160106-1/1
ARV-CMO-120120-1/1 GUI-CMO-181210 Guiers g ISE-PAP-151202-160106-1/1
ARV-CMO-121113-1/1 GUI-CMO-181211 GIE-TAS-131002-131104 Gler ISE-PAP-180522-180608
ARV-CMO-121211-1/1 GUI-MAN-190315 GIE-TAS-131104-131203 ISE-PAP-180608-180710
ARV-PAP-140314-140422-1/2 GUI-CMO-150404 GIE-TAS-140114-140221 ARD-PAP-160301-160407
ARV-TAS-121211-130122-1/2 GUI-CMO-190520 GIE-TAS-140221-140312 ARD-PAP-160512-160614
ARV-TAS-130122-130219-2/2 Arve GUI-MAN-190613 e ARD-PAP-160919-161018
RV-TAS- g 5 -CMO- PAP- -LAI- :
ARVTAS 13051 130605 1/ JoN-c0-120226 /1 SA0-PAP 150204 150218 120772 s acoiosie
ARV-TAS-130619-130730-1/2 JON-CMO-120612-1/1 SAD-PAP-150218-150304 1/2+2/2 ARD-PAP-160719-160919
ARV-TAS-130730-130826-1/2 JON-CMO-120613-1/3 SAQ-PAP-150401-150415 ARD-PAP-161121-161205
BOU-CMO-120102-1/1 JON-CMO-120614-1/1 SAQ-PAP-150415-150429 DUR-DEC20121111
BOU-CMO-121111-1/1 JON-CMO-120615-1/1 L s DUR-DEC-20121112
BOU-CMO-121127-1/2 JON-CMO-120911-1/1 SO PAP LIS 05T DUR-MAN-111106 10h30 1/1
BOU-TAS-120305-120330-G8-1/2 JON-CMO-120925-1/1 Sadne DUR-MAN-111106 17h30 1/1
BOU-TAS-120305-120330-PB-1/3 JON-CMO-121009-1/1 e T DUR-MAN-121111
BOU-TAS-120330-120507-GB-1/4  Bourbre JON-CMO-121023-1/1 SAG-TAS-130411.130429 DUR-LAI-121115
BOU-TAS-120330-120507-PB-1/4 JON-CMO-121112-1/1 A TAS 150035- 130507 DUR-DEC-141105 Durance
BOU-TAS-130315-130411-1/2 JON-CMO-121204-1/1 - = DUR-PAP-151014-151116
BOU-TAS-130411-130506-2/2 JON-CMO-121216-1/1 S DUR-PAP-160114-160215
BOU-TAS-130701-130725-1/2 JON-PAF-120608-120610-1/1 e = DUR-PAP-160317-160707
BOU-TAS-130725-130828-1/2 JON-PAF-120614-120615-1/2  Jons sur le Rhone A R DUR-PAP-160512-160614
FIE-PAP-140305-140415-1/2 JON-TAS-120522-120605-1/1 AND-PAP-160523.- 160603 DUR-PAP-180213-180322
FIE-PAP-140415-140520-1/1 JON-TAS-120607-120609-1/1 AND-FAR-Te0eca 1EDE1E GAR-DEC-20111104
FIE-PAP-140520-140625-1/2 JON-TAS-120609-120611-1/1 AND-PAP-181019-181121 GAR-DEC-20144415 Gardon
FIE-PAP-140625-140729-1/2 JON-TAS-120611-120614-1/2 AND-PAP-181217-190114-1/2 [ ARCcALzZALZ T |
FIE-PAP-140729-140825-1/2 JON-TAS-120614-120616-1/2 ARL-CFI-140120
FIE-PAP-140825-140918-1/1 JON-TAS-120620-120703-1/3 AND-PAP-190213- 130306 o ARL-CFI-131107
FIE-PAP-140918-141020-1/1 JON-TAS-120703-120717-1/2 AND-PAFI90LLA 190215-2/2_|Rhdne & Andanceits ARL-CFI-141115
FIE-PAP-141020-141125-1/2 JON-TAS-120717-120801-1/1 AND-PAP-181121-181217 ARL-CFI-120220
Fier AND-PAP-160523- 160603 11
FIE-PAP-141125-150120-1/2 JON-TAS-120801-120814-1/1 AND-PAP-160603- 160616 ARL-CFI-130904 1/1
FIE-PAP-150218-150318 JON-TAS-120814-120828-1/2 AND-PAP-190418-190515
FIE-PAP-150318-150420 JON-TAS-120828-120911-1/1 ARL-CFI-150113 o
N-TA AND-PAP-190515-190613 ARL-CFI-160816 Rhéne a Arles
FIE-PAP-150901-150928 ION-TAS-E?gli'ﬁ;’gﬁ' i" 1 AND-PAP190613-190710 ARL.CFI-150924
FIE-PAP-151028-151123 JON-TAS 121204 113 =
FIE-PAP-151221-160119 ARL-CFI-161003
FIE-PAP-160119-160218 ARL-CFI-120103
ARL-DEC-121112
ARL-CFI-141014
ARL-CFI-141107

Tableau 1 : Liste des MES analysées pour chaque affluent ou station sur le Rhone (Jons, Andancette et Arles).
Chaque code correspond a I'affluent/station, le mode de préléevement et la période

d’échantillonnage (exemple : AND-PAP190613-190710= station d’Andancette, prélevement par piége a
particules du 13 juin au 10 juillet 2019). (PAP/TAS = piége a paricules, DEC= décantation, CMO =
centrifugeuse mobile, CFl=centrifugeuse fixe, LAl=laisse de crue)

Enfin, le tragcage des MES a la station d’Arles, a I’échelle de I'ensemble du bassin du Rhone, a nécessité
de compléter la base de données pour les principaux affluents du sud (Isére, Ardéche, Durance) avec
au moins pres de 49 échantillons analysés par affluents (Tableau 1). Dans ce cas, les affluents du Rhone

a 'amont de I'lsére ont été considérés ensemble par la station d’Andancette (Rhéne intermédiaire).

2.2. Préparation et analyse des échantillons

Apres le prélevement des MES au moyen d’un piege a particules ou d’une centrifugeuse en
continue (a Jons et Arles), les échantillons ont été congelés, lyophilisés, broyés avec un broyeur a billes

en agate puis stockés a I'abri de la lumiére (Gruat et al. 2020, Dabrin et al., 2021).

La méthodologie appliquée sur ces échantillons repose sur l'utilisation des concentrations en
métaux dans la fraction résiduelle des MES afin de s’affranchir du comportement non-conservatif des
éléments (Dabrin et al., 2014, 2021). Afin de déterminer les concentrations en métaux dans cette

fraction résiduelle, deux  extractions ont  été réalisées  sur les MES  (



Minéralisation totale Extraction douce @ =— Fraction
HNO3, HCI, HF - HCI 1M - conservative
E%EDA % Eléments majeur et trace agsorbes

A Phases organiques particualires
[T Oxides et hydroxides de Mn et Fe
[ carbonates

LS
A
@ Phase cristalline = « fraction résiduelle »

Figure 2) :

e Une extraction douce qui consiste a minéraliser I'échantillon a I'acide chlorhydrique 1 M pour
solubiliser les phases porteuses réactives. Cette minéralisation est réalisée sous agitation

pendant 24 h a température ambiante.

e Une minéralisation totale (triacide : 1,5 mL HCI, 0,5 mL HNO3; et 2 mL HF) dans un bloc
chauffant pour mettre en solution toutes les phases porteuses des MES appelée « fraction

totale »).

Fraction

conservative

Minéralisation totale Extraction douce @ =—
HNO3, HCI, HF - HCI 1M -

b . .
EﬂADA % Eléments majeur et trace agsorbes
] A Phases organiques particualires

#0
ApRd
El [T oxides et hydroxides de Mn et Fe
[ carbonates

@ Phase cristalline = « fraction résiduelle »
Figure 2 : Méthodes d’extraction des éléments traces et majeurs dans les MES pour déterminer la fraction
résiduelle (ou non-réactive)

Pour quantifier les concentrations en éléments traces et majeurs (dénommés « métaux » pour
simplifier), les minéralisats des deux extractions ont été analysés par ICP-AES (spectrométrie
d'émission atomique — plasma a couplage inductif) pour les éléments dont la limite de quantification
(LQ) est de I'ordre du pg/L et par ICP-MS (spectrométrie de masse — plasma a couplage inductif) pour
les éléments ayant une LQ plus faible (ng/L). Ces techniques analytiques permettent de doser
simultanément plusieurs éléments : I'ICP-AES permet de quantifier I’Aluminium (Al), Barym (Ba), cobalt
(Co), chrome (Cr), cuivre (Cu), fer (Fe), magnésium (Mg), manganése (Mn), nickel (Ni), phosphore (P),
strontium (Sr), titane (Ti), vanadium (V), et le zinc (Zn), (Norme NF EN I1SO 11885, AFNOR, 2009) ; alors
que I'ICP-MS permet de quantifier I’arsenic (As), cadmium (Cd), lithium (Li) et le plomb (Pb), (Norme
NF EN ISO 17294-2, AFNOR 2005). La concentration d’un élément dans la fraction résiduelle est

obtenue par calcul de la différence de concentration entre les deux minéralisations (Figure 2).



2.3. Traitement des résultats

2.3.1. Correction granulométrique

Afin de palier a I’hétérogénéité granulométrique des MES des affluents, une correction de la taille
des particules a été mise en place. Pour ce faire, la méthode appliquée est celle décrite dans les travaux
de Gellis et Noe (2013). Cette méthode consiste a réaliser une régression entre la concentration (ou
logarithme) du traceur i en fonction du D50 (grain médian en um ; ou logarithme) de MES pour chaque

affluent (ou source).

Dans les cas oU la régression est significative la concentration du traceur est corrigée selon
I’Equation 1 :

C; C;;— my; x (D50; — D50,.¢) Eq.1

J = i

ou Ci,j est la concentration du traceur (i) dans les MES d’un affluent (j) apres la correction, Ci,j* est la
concentration initiale du traceur (i) dans les MES, D50; est la D50 des MES de I’échantillon source,
D50ges est la D50 des échantillons dans la zone de mélange , et m;jest la pente de la droite de régression

entre la concentration de I'élément (i) et la D50 de I'affluent (j).

2.3.2. Sélection des traceurs

Un test de la conservativité a été appliqué aux données de concentrations en métaux, totales et
résiduelles, dans les MES. Ce test permet d’éliminer les éléments qui présentent a la station de
mélange des concentrations dans les MES plus élevées ou inférieures a celles obtenues sur I'ensemble
des MES des affluents en amont (sources). En effet, dans ce cas, cela suppose que I'élément d’intérét

est soit non conservatif, soit qu’il est issu d’une source non identifiée (Owens et al., 2016).

Une fois le test de conservativité effectué, la sélection des traceurs se fait selon une procédure
statistique largement appliquée dans la littérature. Elle consiste a combiner le test non paramétrique
de Kruskal-Wallis avec une analyse factorielle discriminante (AFD) avec une minimisation du lambda

de Wilk (Dabrin et al., 2021). Ces deux tests ont été réalisés avec le logiciel R.

2.3.3. Modeéle de mélange et incertitudes

Les concentrations des éléments traces et majeurs dans les fractions totale et résiduelle des MES,

préalablement sélectionnés par I’AFD (cf. ci-dessus), ont été intégrées dans un modéle de mélange. La



variabilité des signatures des sources a été prise en compte via une simulation de type Monte Carlo
(Hughes et al., 2009). Pour cela, le modele résous I'Equation 2 pour 1000 répétitions avec un tirage
aléatoire des échantillons source. A partir de ces 1000 répétitions, la moyenne et I'écart-type relatif
(RSD) ont été calculés pour chaque échantillon de MES simulé au niveau des stations de mélange sur

le Rhone (Jons, Andancette et Arles) selon I'équation 2 :

1000 J

Z Z Ps * Si,j,k,1 /1000 = Ci
1=1 s=1

avec P la proportion de chaque source s, Sijk, la concentration d’un traceur i dans la source s et Ci la

concentration du traceur i dans les MES de la station de mélange (Guan et al, 2017).

3. RESULTATS ET DISCUSSION

3.1. Evaluation des contributions des sources de MES sur le Haut-

Rhone

3.1.1. Concentrations des éléments traces et majeurs dans la

fraction totale et résiduelle des particules

Pour les cing affluents en amont de Jons, 17 éléments traces et majeurs ont été quantifiés pour la
caractérisation de la fraction totale et résiduelle des MES (Figure 3). Brievement, pour la fraction
totale, I’Arve présente les plus hauts niveaux de contamination pour un grand nombre de métaux (Al,
As, Ba, Cu, Fe, Li, Ni, Sr et Ti). Au contraire, I’Ain présente les concentrations les plus faibles en Al, Ba,
Co, Cr, Cu, Ni et Sr. Les niveaux de concentrations totales de la Bourbre sont proches de ceux mesurés
dans les MES de I'Ain excepté pour Cd, Mn, Pb et Zn. Les MES du Fier présentent globalement des
concentrations proches de celles de I'Arve (i.e. Co, Mg, Ni, Cd, Cu, Mn, Sr et Zn), mais peuvent étre

distinguées des autres affluents par des concentrations plus élevées en Cr.

Pour la fraction résiduelle, I’Arve reste I'affluent pour lequel les concentrations mesurées sont les
plus élevées pour tous les éléments, sauf pour Cd, Cr et Ni. Les concentrations résiduelles de I'Arve
sont similaires a celles du Fier pour Co et a celles de la Bourbre et du Fier pour Cr. Pour Mn et Zn,
aucune différence significative (au seuil de significativité de 0,05) n’est observée entre les cing
affluents, ce qui suggére que ces deux métaux ne peuvent pas distinguer efficacement les cing sources.

Enfin, Sr présente des niveaux de concentrations les plus faibles pour I’Ain par rapport aux quatre
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autres affluents, qui ne sont pas significativement différents les uns des autres. Ainsi, Sr, a condition

d’étre conservatif, pourrait s’avérer efficace pour identifier les MES issues de I’Ain.

La comparaison des résultats obtenus pour les deux fractions — totale et résiduelle - montre que
les éléments traces et majeurs présentent une réactivité différente en fonction de I'affluent considéré.
Cette différence de réactivité a aussi été évaluée en calculant la proportion de la fraction résiduelle
par rapport a la fraction totale. A partir de ces observations et du calcul des proportions de la fraction
résiduelle par rapport a la fraction totale, les 17 éléments traces et majeurs ont été classés en trois

groupes de réactivité :

- faible réactivité, la proportion de fraction résiduelle est supérieure a 80% (i.e. Al, Ba, Cr, Li, Ti

etV ; Figure 3A);

- réactivité modérée, c’est-a-dire une proportion de la fraction résiduelle entre 50 et 80% (i.e.

As, Co, Fe, Mg et Ni ; Figure 3B) ;

- réactivité tres élevée avec une proportion de la fraction résiduelle inférieure a 50% (i.e. Cd, Cu,

Mn, Pb, Sr et Zn ; Figure 3C).
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3.1.2. Etude de la pertinence de la fraction non-réactive pour

estimer les contributions des sources de MES a la station

de Jons

L’estimation des contributions des sources implique que les éléments utilisés pour discriminer les
sources potentielles soient conservatifs. De ce fait, I'intégration de traceurs mesurés dans la fraction
résiduelle dans les modéles de mélange a été étudiée et comparée aux résultats obtenus pour les
traceurs déterminés dans la fraction totale. L’étude de la réactivité des éléments traces et majeurs a
été réalisée sur la base de la proportion de la fraction réactive par rapport aux concentrations totales

(cf. §2.2).

Tout d’abord, la correction granulométrique des concentrations en éléments traces et majeurs a été
considérée au cas par cas, a travers I'étude des relations entre les concentrations en éléments et la
D50 pour chaque affluent (source). Cependant, malgré cette correction, certains éléments comme Al,
Ba, Co, Fe et Ti de la fraction totale et Al, Ba, Li, Mn et Ti de la fraction résiduelle, ne passent pas le
range-test. Ces éléments sont exclus des signatures géochimiques discriminantes par le range-test en

raison de leur comportement non-conservatif.

Apres les étapes de sélection des traceurs, quelle que soit la fraction utilisée, cing traceurs sont inclus
dans les modéles de mélange pour estimer les contributions des sources. Parmi les traceurs conservés
pour la fraction totale, un des éléments est classé comme étant moyennement réactif (As et Mg) et
deux autres comme étant tres réactifs (Mn, et Sr) ; tandis que pour la fraction résiduelle, deux des
traceurs sont considérés peu réactifs (Ba et V) et trois sont considérés comme moyennement réactifs
(Mg, NI et V). En s’appuyant sur d’autres travaux de la littérature, nous avons démontré que la
minéralisation HCl 1M est suffisante pour dégrader les phases porteuses les plus réactives. Ainsi,
utiliser la fraction résiduelle, suite a une minéralisation HClI 1M, pour estimer les contributions relatives

des sources semble prometteur comparé a I'utilisation des concentrations totales des traceurs.

Afin d’étudier la pertinence de la fraction résiduelle, les résultats des deux modéles de mélange (total
et résiduel) ont été comparés aux résultats du modele hydro-sédimentaire-1-D pour 15 échantillons
de MES de la station de mélange de Jons. Les contributions des sources ont été estimées pour trois
types d’évenements hydrologiques (e.g. chasse du barrage de Verbois, crues et régime de base) et sont
présentées dans la Erreur ! Source du renvoi introuvable.. Le modéle de mélange utilisant les c
oncentrations résiduelles des traceurs résulte en des contributions des sources plus proches de celles

estimées par le modéle hydro-sédimentaire 1-D que pour le modéle de mélange avec la fraction totale.
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Pour les conditions de chasse de barrage, le modéle de mélange estime que les apports sédimentaires

sont majoritairement issus de I’Arve avec des contributions relatives de 92-97 % ; et le modele hydro-
sédimentaire 1D estime que 91-95% des MES viennent de la resuspension des MES de I'Arve piégées

dans le réservoir. Pour les échantillons en régime de base, les contributions relatives de I’Arve sont

tres proches, avec 75-92% et 70-91% pour le modele de mélange utilisant les traceurs dans la fraction
résiduelle et le modéle hydro-sédimentaire 1D, respectivement. En comparaison, le modele de
mélange avec les concentrations totales sous-estime les apports de I'Arve (64-78%) et surestime les
apports du Fier (entre 8 et 29%). Pour les autres affluents, les estimations des modeles de mélange
sont variables et different des modélisations hydro-sédimentaires 1D, ce qui suggéere que les résultats
peuvent étre biaisés par les conditions hydrologiques particulieres. En effet, en régime de base, il est
possible que des MES soient produites in situ ce qui induirait une signature géochimique de ces MES

autochtones différente de celle des affluents. Concernant les événements de crue, les contributions

des sources varient d’un échantillon a I'autre avec quelques différences entre les trois modeéles. Par
exemple, pour I’échantillon JON_01, les deux modeles de mélange présentent des résultats différents
de ceux du modele hydro-sédimentaire 1-D avec une contribution majeure du Fier (32%) et de I'Arve
(28%) pour la fraction totale, de I'Ain (33%) et de I’Arve (30%) pour la fraction résiduelle, et

uniqguement du Guiers (49%) pour le modéle hydro-sédimentaire 1-D.

A 1D Total Residual B 1D Total Residual C 1D Total Residual
JON_6 - JON_24 JON_01
1330 m7 s » 649 m? st 7 ' 1825 m?s’! N [\ /|
JON_8 [ . JON_25 ' JON_15 —
1085 m*s* 427m’s? 7 | 1975 m’ s N
JON_16 JON_26 > JON_23 [
804 ms? / v 34 m? el ‘ 740m*s? @
JON_17 | JON_27 ' JON_30
1290 m* s? 397 mist ‘ 1078 m?s? \ I ‘
JON_21 JON_28 . [ Arve [ Fier [0 Guiers
3 el 3 o1
Hzsms ‘ ‘ aaoms . [ Ain I Bourbre [ Resuspension
b,
JON_29
404 m’ s . '

Figure 4 : Estimation des contributions relatives (en %) des sources de MES collectées a la station de Jons
pendant les opérations de chasse de barrage (A), de régime de base (B) et de crues (C). Les contributions sont
estimées a partir du modéle hydro-sédimentaire 1-D et des modéles de mélange a partir des fractions totale
et résiduelle (d’aprés Dabrin et al., 2021).
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En conclusion, sur la base de la comparaison des simulations des modéles de mélange et d’'un modele
hydro-sédimentaires 1-D, et des données disponibles dans la littérature, utiliser les concentrations
résiduelles des traceurs pour estimer les contributions des sources aux flux de MES du Rhone,

apparait comme plus pertinent et robuste que I'utilisation des concentrations totales.

3.2. Evaluation des contributions des sources de MES sur le Rhone

intermédiaire a Andancette

3.2.1. Concentrations en éléments traces et majeurs dans les

fractions totales et résiduelles des MES

Seuls Al, Ba, Co, Cr, Cu, Fe, Ni, Sr, Ti, V et Zn ont été quantifiés (valeurs supérieures a la limite de
quantification) dans tous les échantillons de MES de la Sadne, du Gier, Du Rhone a Jons et a Andancette
(Figure 1). Les concentrations dans les fractions totales et résiduelles sont représentées dans la Figure
45. Les différences de concentration entre les deux fractions sont plus ou moins importantes selon les
éléments considérés. En effet, certains éléments sont majoritairement présents dans la fraction
résiduelle donc trés peu réactifs (fraction réactive < 20%), alors que d’autres sont principalement
quantifiés dans la fraction réactive (> 50%). Par exemple, pour I'ensemble des échantillons, les
concentrations réactives en Al, Ba, Cr, Ti et V sont faibles et représentent respectivement 6%, 19%,
13%, 3% et 12%, de la fraction totale. Tandis que Co, Fe et Ni ont une proportion de fraction réactive
intermédiaire qui varie entre 50 et 70%. Ces éléments sont considérés comme ayant un
comportement réactif modéré. Enfin, Cu, Sr et Zn sont les éléments les plus réactifs avec une
proportion de fraction réactive de 66%, 62% et 57%, respectivement, par rapport a la fraction totale.
Ainsi, nous retrouvons les trois groupes d’éléments identifiés précédemment quant a leur réactivité :
faible, modérée et tres réactif. A Andancette, par rapport aux proportions de la fraction réactive
calculée ala station de Jons, les éléments sont classées de la méme fagon selon leur réactivité (Tableau

2).
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Propriétés Al | Ba | Co Cr | Cu | Fe | Ni | Sr [ Ti| V | Zn

Station de Jons 6 l6 | 45 | 11 | 67 | 31 | 32 | 82 3 12 | 56

Station d’Andancette 6 19 | 42 13 | 66 | 31 | 33 | 62 3 12 | 57

Les concentrations dans la fraction totale dans les MES du Gier sont les plus élevées pour Al, Ba,
Co, Cr, Cu, Fe, Ni et Zn avec une dispersion des valeurs plus importante en comparaison aux autres
affluents (Figure 5). En effet, le Gier est I'un des affluents du Rhone le plus impacté par les activités

anthropiques avec une contamination importante des MES (Gay, 1996 ; Delile et al., 2020b).

En dehors du Gier, les concentrations totales en Al, Ba, Co, Cr, Cu, Fe, Ni, Sr, Ti, V et Zn sont
significativement différentes (au seuil de significativité de 0,05) entre les échantillons de Jons et de la
Sadne. Pour la plupart des métaux (Al, Co, Cr, Cu, Fe, Ti, V et Zn), les concentrations particulaires
moyennes du Rhéne amont (Jons) sont de I'ordre de 1,3 a 2 fois plus élevées que pour la Sa6ne. Ces
observations sont similaires aux résultats présentés par Radakovitch et al. (2014). La Figure 14 montre
que pour Sr, les MES de Jons ont des concentrations totales 2,6 fois plus élevées que dans la Saéne et
le Gier. Concernant Ti, le Gier présente une variabilité des concentrations plus importante sur la
période étudiée (2012-2019) en comparaison aux deux autres affluents. Les concentrations des MES
du Gier ne different pas significativement de celles mesurées dans les échantillons de la Sa6ne (au seuil
de 0,05). Les concentrations en Ti mesurées dans les échantillons de Jons sont les plus faibles, tandis
que les concentrations des MES du Gier et de la Sadne sont 1,5 et 1,7 fois plus élevées, respectivement,
que celles mesurées a Jons. Les mémes observations sont valables pour les concentrations totales en
V : les valeurs les plus faibles sont mesurées a Jons par rapport a celles du Gier et de la Saéne. Enfin,
pour le Sr, les valeurs quantifiées sont largement plus élevées dans les échantillons de MES a Jons (292
+20 mg kg?), ce qui refléte les niveaux de concentrations mesurés dans les MES de I’Arve, du Fier et
du Guiers ; tandis que les concentrations mesurées dans les MES de la Sadne (112 + 11 mg kg) et du

Gier (115 + 32 mg kg') ne sont pas significativement différentes.
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Andancette sur le Rhone (boxplot rouge).
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Dans la fraction résiduelle, les concentrations mesurées dans les échantillons du Gier restent les
plus élevées pour Al, Ba, Co, Cr, Cu, Fe, Ni et Zn. Les concentrations en Al, Co, Cr, Cu, Fe, Ni, Sr, Ti, V et
Zn sont significativement différentes (p < 0,05) entre les échantillons de Jons et de la Saéne. Pour Ba,
les concentrations résiduelles ne sont pas significativement différentes entre Jons et la Saéne (p <
0,05). Concernant Ti, les concentrations résiduelles sont similaires (p > 0,05) aux concentrations totales
pour Jons, le Gier et la Sadne. En effet, la fraction résiduelle du Ti représente 97% de la fraction totale.
Enfin, pour V, les concentrations les plus faibles sont mesurées a Jons par rapport a celles mesurées
pour le Gier et la Sadbne. De plus, comme pour Ti, le V présente de faibles différences entre les
concentrations totales et résiduelles. En effet, la fraction résiduelle du V compte pour 88% des

concentrations totales.

Enfin, de maniére générale, les tendances spatiales des concentrations en métaux dans les
fractions totale et résiduelle sont similaires excepté pour Sr, élément pour lequel les concentrations
totales les plus élevées sont quantifiées a la station de Jons tandis que, pour la fraction résiduelle, les

concentrations sont plus élevées dans les MES du Gier.

3.2.2. Contributions de la Sadne, du Rhone amont et du Gier
aux flux de MES a Andancette

A la station d’Andancette, sur le Rhone intermédiaire, les contributions relatives du Rhone, de la Saéne
et du Gier ont été estimées pour 13 échantillons par les modeles de mélange a partir des
concentrations en éléments traces et majeurs des fractions totale ou résiduelle, puis elles ont été
comparées aux contributions estimées en terme de flux cumulés de MES sur la méme période, a partir
des données bancarisées du réseau de suivi de I'OSR (Thollet et al. 2018), considérées comme des

valeurs de référence.

Pour la fraction totale, Zn et Co ont été sélectionnés pour discriminer les trois sources, alors que pour
la fraction résiduelle, Ba, Ti, V et Zn ont été sélectionnés. Nous avons représenté les contributions
obtenues pour trois exemples d’échantillons de MES prélevés a la station d’Andancette par piége a
particules sur une période d’'un mois : lors d’'une crue de la Sadéne (AND_3), d’'une crue du Gier (AND_5)

et d’une crue du Rhéne amont (AND-6).
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Figure 6 : Contributions des affluents simulées par les modéles de mélange a partir des concentrations en
métaux corrigées de la granulométrie pour la fraction totale et résiduelle a la station d’Andancette. Les
estimations des contributions des sources sont présentées pour trois échantillons de MES intégrant une crue
de la Sadne (AND_3), une crue du Gier (AND_5) et une du Rhéne amont (AND_6). Pour chaque échantillon de
MES (prélévement par piége a particules exposé sur une période d’un mois), les contributions ont été
comparées aux flux cumulés des MES (issus du réseau) sur la période d’échantillonnage, considérés comme
des valeurs de référence.

Pour I’échantillon AND_3 (17/12/2018 au 14/01/2019), les modéles de mélange appliqués aux
concentrations totales et résiduelles estiment des contributions des affluents similaires et également
comparables aux valeurs de référence, calculées a partir de BDOH de I’OSR. Les apports en MES sont
répartis entre le Rhone amont, avec 52 % de MES pour la fraction totale et 49 % pour la fraction
résiduelle, et la Sadne, qui compte pour 47% et 49 % des apports respectivement pour la fraction totale
et résiduelle (Figure 6). A partir flux cumulés de MES, 51% et 49% des MES sont respectivement
apportées par le Rhone amont et la Sadne, ce qui permet de valider les deux modéles de mélange. Les
contributions du Gier restent négligeables avec des contributions inférieures a 2%. Ces résultats sont

en accord avec les données obtenues a partir des flux de MES dans BDOH (inférieure a 1%).

L’échantillon AND_5 (18/04 au 15/05 2019) est principalement caractérisé par des MES issues de la
Sadne (52%) et du Rhone amont (44%). En considérant les modeles de mélange, les contributions de
la Sadbne sont majoritaires avec 58% et 60% respectivement pour la fraction totale et résiduelle. Les
contributions en MES du Rhone amont sont sous-estimées, avec des contributions de 31% et 28% pour

la fraction totale et résiduelle, respectivement, par rapport a la valeur de référence de 44%. Enfin, les
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contributions relatives du Gier estimées par les modéles de mélange sont pres de deux fois plus élevées
(10% et 12% respectivement pour la fraction totale et résiduelle) par rapport aux flux cumulés de MES
calculés sur la méme période (4%). Ici encore, les résultats des contributions pour la fraction totale et
résiduelle ne présentent pas de différences majeures, il n’est donc pas possible de conclure sur

I’'avantage de I'utilisation des concentrations résiduelles par rapport aux concentrations totales.

Pour I’échantillon AND_6 (15/05 au 19/06 2019) caractérisant les apports en MES lors d’une crue du
Rhone amont, les contributions des trois affluents estimées a partir du modele de mélange résiduel
sont similaires aux valeurs de référence définies par les flux cumulés de MES. En effet, le RhGne amont
contribue a 78% des apports en MES a la station d’Andancette contre 20% et 2% respectivement pour
le Sabne et le Gier. Pour la fraction totale, les apports en MES du Rhéne amont sont sous-estimés (67%)
au profit de la Sadne (27%) et du Gier (6%). Pour cet échantillon, les résultats obtenus a partir de la

fraction résiduelle sont plus fiables que ceux modélisés avec les concentrations totales.

En conclusion, de fagon générale les contributions des affluents ne different pas entre la fraction totale
et résiduelle pour les échantillons étudiés alors que certains échantillons, comme I'exemple d’un
échantillon en crue du Rhone amont, les estimations modélisées a partir des concentrations résiduelles
sont plus fiables que celles modélisées avec les concentrations totales. Ainsi, en combinant ces
observations avec celles avancées pour le cas du Rhéne amont, la fraction résiduelle présente un outil

efficace pour améliorer la procédure de tracage des sources de MES.

3.3. Evaluation des contributions des sources de MES a 'exutoire

du bassin du Rhone a Arles

3.3.1. Concentrations en éléments traces et majeurs dans les

fractions totales et résiduelles

La Figure 7 montre les concentrations en éléments traces et majeurs mesurées dans la fraction totale
et résiduelle des MES des cinq affluents (Andancette — qui représente les affluents du Rhone amont et
intermédiaire, Isére, Ardéche, Durance, Gardon) et de la station de mélange (Arles). Dans la fraction
totale des MES, le Gardon présente les concentrations les plus élevées en Al (95,7 + 3,4g kg-1), Ba (808
+ 25 mg kg-1), Co (23,5 +2,2 mg kg?), Cr (102 + 2 mg kg!), Fe (50,3 + 3,4 g kgl), Ni (51,2 + 2,6 mg kg?),
V (136 + 2 mg kg!) et Zn (283 + 34 mg kg?). Pour Sr, les concentrations sont significativement plus

élevées pour la Durance que pour les quatre autres sources. En dehors du Sr, la Durance présente les
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concentrations les plus faibles pour Al (43,3 + 6,8 g kg!), Ba (204 + 39 mg kg?), Fe (22,3 + 1,8 g kgl),
Mn (613 + 33 mg kg?) et Zn (73,3 £ 5,7 mg kg?) ; tandis que les concentrations en Ni (27,5 + 3,3 mg kg
etV (65,4 +9,3 mgkg?) sont plus faibles dans les échantillons de I’Ardéche. Pour Co, Cr, Cu et Ti, les

concentrations sont similaires entre I’Ardeche et la Durance.
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Figure 7 : Concentrations en éléments traces et majeurs dans les fractions totales (points bleus) et résiduelles
(points rouges) mesurées dans les échantillons de MES des cinqg sources (Andancette, Isére, Ardéche,
Durance, Gardon) et de la station de mélange (Arles)
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Suite Figure 7

Concernant les concentrations résiduelles, le Gardon est caractérisé par des concentrations en Al (91,2
+2,8 g kg?), Ba (608 + 18 mg kgt), Cr (96,1 + 1,9 mg kg!), Fe (41,0 £ 2,3 gkg™), V (127 + 2 mg kg?) et
Zn (165 + 16 mg kg-1) les plus élevées, tandis que les concentrations les plus faibles sont quantifiées a
dans les échantillons de la Durance pour Al (40,9 £ 5,9 g kg-1), Ba (126 + 34 mg kg-1) et Zn (41,1 £ 3,7
mg kg-1, et I’Ardéche pour Ni (18,4 = 2,2 mg kg-1) et V (54,2 = 7,8 mg kg-1). Pour Co, Cr, Cu, Sr et Ti,
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les concentrations ne sont pas significativement différentes entre la Durance et I’Ardéche. Pour les
concentrations en Ba, Co, Cr, Cu, Mn, Ti et Zn, il n’y a pas de différences significatives entre les MES du

Rhéne amont (Andancette) et les MES de I'lsére.

Globalement, les concentrations résiduelles ne sont pas significativement différentes des
concentrations totales pour Al, Cr, Ti et V. Ces éléments sont peu réactifs et donc il est possible de les
sélectionner pour estimer les contributions des sources dans les modeéles de mélange. De la méme
facon que pour les études sur le Rhone amont et le Rhone intermédiaire, les éléments sont classés en
fonction de leur réactivité : réactivité faible (Al, Cr, Ti et V), modérée (Ba, Co, Fe et Ni) et forte (Cu, Mn,
Sr et Zn). Le Tableau 3 synthétise cette classification pour les trois stations de mélange a Jons (Rhéne

amont), Andancette (Rhéne intermédiaire), et Arles (Rhéne aval).

Classification Classification Classification
Propriétés | Jons - Andancette o Arles L
réactivite réactivite reactivite
Al 6% Faible 6% Faible 6% Faible
Ba 16% Faible 19% Faible 23%
Co 45% 42% 42%
Cr 11% Faible 13% Faible 12% Faible
Cu 67% Forte 66% Forte 63% Forte
Fe 31% 31% 28%
Mn 78% Forte 72% Forte 75% Forte
Ni 32% 33% 31%
Sr 82% Forte 62% Forte 66% Forte
Ti 3% Faible 3% Faible 3% Faible
Vv 12% Faible 12% Faible 11% Faible
Zn 56% Forte 57% Forte 51% Forte

Pour I'ensemble des éléments étudiés, la réactivité est similaire entre ces trois stations sur le Rhone.
Seul Ba présente une réactivité qui augmente entre Jons/Andancette (peu réactif) et Arles (réactivité

modérée).
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3.3.2. Contributions relatives des sources de MES a I'exutoire

du bassin du Rhoéne

Pour chaque échantillon de MES collecté a Arles par centrifugation, les données de débits de chacune
des journées ont été répertoriées dans le Tableau 4. Ces données permettent d’appréhender, de facon
globale, les apports cumulés en MES de chaque affluent a la station de mélange d’Arles pour chaque

échantillon modélisé par I'approche géochimique.

Tableau 4 : Récapitulatif des données de flux cumulés de MES (en t) pour la station d’Arles et les données de
débits (m3s!) pour chaque échantillon et pour tous les affluents. Données issues de banque Hydro et BDOH.
Les seuils de crue présentés sont issus de Launay, (2014). Les valeurs de débits qui dépassent le seuil de crue
définit sont surlignées en rouge (Arles) en gris clair (Amont), jaune (Isére), violet (Ardéche), gris foncé
(Gardon) et vert (Durance).

Amont
Arles Isere | Ardéeche | Gardon | Durance
(Andancette)

- ] 3000 1383 600 845 402 300
ARL 1 27 804 - 2600 489 35 - 118
ARL 2 518.8 | 770 605 284 10 - 79
ARL 3 5714 | 2087 1128 368 160 - 86
ARL 4 475 810 234 110
ARL 5 1536 745 505 177 6.14 3.03 162
ARL 6 885 563 1560 436
ARL_7 69 727 975 194
ARL 8 73191 1332 126
ARL 9 109 246 1420 482
ARL_10 4759 | 1807 1422 -

La Figure 8 illustre les résultats des contributions des cing affluents modélisés a partir des
concentrations résiduelles corrigées de la granulométrie des huit traceurs sélectionnés (Ba, Co, Cr, Cu,
Fe, Sr, Ti, V) pour quatre échantillons. L’échantillon ARL_1 permet d’estimer les contributions des
sources de MES lors d’une crue observée a la station d’Andancette, ARL_4 pour une crue de I'Isére et
de la Durance, ARL_6 pour une crue de I'Ardéche et de la Durance, et ARL_9 pour une crue de

I’Ardéche, du Gardon et de la Durance.
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Pour I’échantillon ARL_1, on estime que les apports de I'lsére sont les plus importants et représentent
39% des MES a Arles, tandis que les apports en MES du Rhone intermédiaire (station d’Andancette)
sont de 21 %. Etant donné que le Rhone a Andancette était en crue a cette période, les contributions
du Rhbne intermédiaire devraient étre plus importantes. Cependant, la charge en MES du Rhone
intermédiaire peut s’avérer moindre que celle de I'lsére, mais I'absence de données de flux de MES
pour ces affluents ne permet aucune validation. Les contributions de I’Ardéche et de la Durance sont
similaires et contribuent a 17% et 20 % respectivement aux flux de MES a la station d’Arles. Les travaux
de Zebracki et al. (2015) ont étudié les apports en MES du Rhéne amont (Amont + Isére), des affluents
cévenoles et préalpins ainsi que les apports en MES des différents types de crues (océaniques,
cévenoles, méditerranéennes et généralisées) a la station d’Arles entre 2001 et 2011. En ce qui
concerne les contributions du Rhéne amont, ces auteurs estiment que les valeurs ne sont pas aussi
importantes que celles attendues, notamment pendant les crues océaniques. lls ont émis I’hypothese
gue I'absence de contributions marquées du Rhone amont pendant ces évenements est due au temps
de transport nécessaire entre I'amont et I'exutoire du bassin versant, mais résulterait aussi du stockage
d’une partie des MES dans les réservoirs des nombreux barrages le long du corridor rhodanien. Par

conséquent, cela peut expliquer ces contributions du Rhone amont plus faibles que celles prévues.

Pour les échantillons ARL_4 et ARL_6, les contributions en MES sont partagées entre la Durance (67%
et 78%, respectivement) et I’Ardéche (30% et 18%, respectivement). Cela peut s’expliquer par la crue
de la Durance et une augmentation du débit de I’Ardéche pour ARL_4, et du fait d’'une crue de la
Durance et de I’Ardeche pour ARL_6. On peut aussi observer que la crue répertoriée sur I'lsere pour
I’échantillon ARL_4 n’apporte apparemment pas de MES a I'exutoire a Arles, ce qui appuie I’hypothese
précédente sur le temps de transport des MES entre la confluence de I'lsére et la station d’Arles. Par
conséquent, du fait du décalage existant entre les crues des affluents du nord et la détection de leurs
apports de MES a Arles, il est compréhensible de ne pas quantifier d’apports en MES de I'lsére lors de

cet évéenement.

Enfin, I’échantillon ARL_9 est caractérisé par 60 % de MES de I’Ardéche, 20 % de la Durance et 9 % du
Gardon, ce qui est cohérent avec les crues répertoriées sur ces trois affluents, notamment celle de

I’Ardéche (Tableau 4).
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Figure 8 : Estimations des contributions des cinq affluents (le Rhone intermédiaire a la station d’Andancette,
I’Ardéche, I'lsére, la Durance et le Gardon) pour 9 échantillons a la station de mélange d’Arles entre janvier

2012 et septembre 2015.

Le Tableau 5 regroupe les résultats des contributions relatives pour tous les échantillons prélevés a la

station d’Arles. Pour les échantillons de MES collectés en régime de base (ARL_2, ARL 3, ARL_S5,

ARL_10), les apports en MES de la Durance sont majoritaires avec une moyenne de 50 £ 7 %. Pour trois

des échantillons en conditions de base (ARL_2, ARL_3 et ARL_5), I'Ardéeche représente le deuxiéme

contributeur en MES a la station d’Arles.

Tableau 5 : Récapitulatif des contributions relatives estimées a partir des concentrations résiduelles, pour
chaque échantillon de MES a la station de mélange d’Arles en conditions de crue ou régime de base.

Conditions Contributions relatives (%)
Echantillons
hydrologiques Amont | Isére | Ardéche | Gardon | Durance
ARL_1 21 39 20 3 17
ARL_4 3 0.4 30 0.02 67
ARL_6 3 0.7 18 0.5 78
Crues
ARL_7 23 46 5 23 2
ARL_8 22 27 19 21 11
ARL_9 6 5 60 9 20
ARL_2 7 3 24 10 56
Régime de ARL_3 6 2 35 4 53
base ARL_5 6 3 27 17 48
ARL_10 11 17 2 29 41

Les résultats des contributions estimées par les modeles de mélange répertoriés dans le Erreur! S

ource du renvoi introuvable. et celles estimées par Zebracki et al. (2015) de fagon plus globale

30



(Tableau 6Erreur ! Source du renvoi introuvable.), montrent que la Durance est le principal

contributeur de MES a la station d’Arles a I’échelle interannuelle.

Charge sédimentaire | Contribution
Affluents Types de crues
moyenne (t) relative (%)
Amont + Isére Océanique, généralisée 1863 35
Durance Méditerranéenne, généralisée 2822 53
Cévenols (Gardon,
Cévenole, généralisée 603 11
Ardéche)

De facon globale, nos résultats montrent que la Durance et I’Ardéche sont les principaux contributeurs
de MES a I'exutoire du Rhone a Arles, que ce soit en régime de base (échantillons ARL_2, 3 et 5) ou
pendant une crue (échantillons ARL 1, 4, 6 et 9). Ces résultats confirment les apports sédimentaires

majeurs de la Durance et des faibles contributions du Rhéne intermédiaire.

CONCLUSION ET PERSPECTIVES

La pertinence de l'utilisation de la fraction résiduelle des métaux, par rapport a la fraction totale, dans
les modeles de mélange des sources (ou affluents) sur le bassin du Rhéne a été étudiée a plusieurs
échelles spatiales a partir des échantillons de MES collectées dans le réseau de suivi de I'OSR. Les
estimations des contributions des sources obtenues par les modeéles de mélange ont été comparées
aux résultats des modélisations hydro-sédimentaires 1D pour le Haut-Rhone (station de Jons), aux flux
cumulés de MES calculés a partir des données bancarisées par I’'OSR sur la Sadne, le Gier et la station
de Jons pour le Rhone intermédiaire (station d’Andancette/St Vallier), ou encore aux données de flux

de MES partiels des affluents a 'amont de la station d’Arles.

D’apreés les résultats obtenus pour le Rhéne amont (Jons) et intermédiaire (Andancette), I'utilisation
des concentrations en métaux corrigées de la granulométrie, comparée aux concentrations brutes,
dans les modeles de mélange améliore la fiabilité des estimations des contributions des sources. Par
conséquent, nous recommandons de systématiquement utiliser des concentrations en métaux
corrigées de la granulométrie lorsque la relation entre les concentrations en métaux et la D50 est

significative (pour un affluent/site d’étude donné).
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La comparaison des sorties des modeles de mélange utilisant les fractions totales et résiduelles, et
effectuée pour le Rhéne amont (station de Jons) et le Rhone intermédiaire (station d’Andancette),
démontre que l'application des concentrations résiduelles en métaux améliore la fiabilité des
estimations des contributions par rapport aux concentrations totales. Ainsi, 'approche du tracage
basée sur l'utilisation des concentrations résiduelles s’avere prometteuse notamment pour diminuer

I'impact de la réactivité des éléments trace et majeurs sur les résultats des contributions des sources.

Enfin, la méthode de tracage basée sur les concentrations résiduelles a été appliquée avec succes a
I’exutoire du bassin versant du Rhéne, a la station d’Arles. Nous avons estimé pour quelques
échantillons échantillonnés a Arles que les MES transitant cette station viennent principalement de la
Durance et de I’Ardéche, ce qui est cohérent avec les données disponibles dans la littérature.
Cependant, il n’y a pas de données de flux de MES ou de débits disponibles pour tous les affluents, ce

qui limite la validation des résultats obtenus.

La méthode de tracage géochimique développée semble donc trés prometteuse pour évaluer les
contributions relatives des affluents aux apports en MES a I’échelle d’'un grand bassin versant pour les
MES contemporaines. Toutefois, certaines améliorations sont encore envisageables. Par exemple, il
est possible que la minéralisation douce a I’'HCl 1M ne soit pas assez puissante pour détruire la phase
organique et les métaux associés. Ainsi, il serait intéressant de tester une autre méthode d’extraction
de la fraction réactive, basée sur une extraction a I'eau régale (HNOs;, HCl 1M) ou au peroxyde
d’hydrogene, et qui permettrait de minéraliser aussi la fraction organique des MES. Enfin, il convient
de prioriser I'utilisation de signatures dans les MES prélevées principalement en période de crue, pour
mieux cibler les particules érérodées » de celles formées dans la riviere (e.g. production autochtone
de MES). Ceci s’avere utile pour différencier les signatures géochimiques propres aux zones d’érosion

des sols et a la production de MES.

Au-dela de ces approches appliquées aux MES, cette méthodologie a également été déclinée, dans le
cadre de la thése de Céline Bégorre (2021), sur des historiques de dépbts sédimentaires sur le Haut-
Rhone et le Rhone aval, pour déterminer les historiques des sources de MES. Les résultats ont
notamment permis de montrer que l'utilisation des éléments traces et majeurs dans la fraction
résiduelle, plutét que la fraction totale, était d’autant plus primordiale pour estimer correctement les

historiques des sources de MES.
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