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RESUME

Les dépbts totaux ont été mesurés annuellement en
France entre 1968 et 1990 dans plusieurs agglomeéra-
tions industrielles et urbaines, afin de controler I'impact
des émissions dispersées. L'évolution des dépéts an-
nuels de K, Ca, Mg, Na, N-NH,, N-NO,, 5-80,, et Cl est
étudiée. Les dépoéts de Ca (6,6-107,4 kg.na'.an™!) et Mg
(0,6-89,1 kg.ha'.an™") sont environ 1,5 a 4,5 fois plus
élevés qu'a la campagne. lls ont été les plus importants
a Clermont-Ferrand, Bordeaux et Paris. Les depots de
Na (3,3-248,5 kg.ha '.an™!) et Cl (10,6-492,7 kg.ha™'.an™)
ont été importants surtout & proximité de la cote atlanti-
que (La Rochelle, Bayonne et Bordeaux) et a Clermont-
Ferrand et Lyon. Les dépéts de N-NH, (0,1-22,6 kg. ha™.an™)
et de N-NO, (0,1-30,6 kg.ha".an™") ont été plutot faibles,
comparés avec ceux mesures en campagne, soita cause
d'erreurs d’échantillonnage (périodes trop longues) soit a
cause du transport a courte et moyenne distance des
émissions gazeuses, en dehors des villes. Les depots de
S-S0, (2,6-148,9 kg.ha'.an') représentent le mieux les
tendances a la baisse des émissions industrielles a Paris
et Bordeaux, mais cela n'a pas été le cas dans les autres
villes.

1. Introduction

La mesure des dépbts atmosphériques en
ville est un moyen de suivi de la pollution urbaine
comparable & la mesure en continu des concen-
trations gazeuses (par exemple O;, NO, NO,,
S0,, CO,) et des aérosols dans I'air. Par rapport
a ces derniéres méthodes, I'echantillonnage et
I'analyse des dépots est plus simple et surtout
moins colteux. La fréquence d'échantillonnage
peut étre aussi bien journaliere qu'hebdoma-
daire ou mensuelle. Un écart plus grand n'est
pas recommandé, a cause de pertes parfois im-
portantes des composes volatilisables, comme

(*) Office National des Foréts, Département des Recher-
ches Techniques, Boulevard de Constance, 77300 Fon-
tainebleau ; Tél. : (1) 64 22 18 07 Fax : (1) 64 2249 73.
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ABSTRACT

Bulk deposition was measured annually in France
between 1968 and 1990 in several industrialized and
urbain agglomerations between 1968 and 1890, in order.
to control the impact of disperse emissions. The trends
of K, Ga, Mg, Na, N-NH,, N-NO,, S-S0, and Clannual
deposition are discussed. Ca (6,6-107,4 kg.ha™'.an™)
and Mg (0,6-89,1 kg.ha ".an"') deposition was approxi-
mately 1,5 to 4,5 times higher than in rural areas. They
were found to be highestin Clermont-Ferrand, Bordealx
and Paris. Na (3,3-248,5 kg.ha'.an') and Cl| (10,6-
492,7 kg.ha ".an™') were highest near the seaside (La
Rochelle, Bayonne and Bordeaux) and In Clermont-Fer-
rand and' Lyon. N-NH, (0,1-22,6 kg.ha ".an™") and
N-NO; (0,1-30,6 kg.ha'.an™') were both rather [ow
compared to rural deposition, either due to errors in the
sampling method (too.long sampling periods) or due to
short to middle range transport of the air masses, aulside
the cities. SO, depasition (2,6-148,9 kg.ha ".an™') reflec-
ted best the industrial global emission trends for France
In Paris and Bordeaus, but not in the other cities.

NH,, HNO; (ici exprimé en tant que N-NO;) et
H,S0, (ici exprimé en tant que S-SO;), surtout
sous l'effet de la chaleur et de linsolation
(BUIJSMAN et ERISMAN, 1988) et a cause de
I'évaporation de I'eau de pluie.

En ville, la mesure des dépéts est certainement
une des plus anciennes methodes utilisée pour
quantifier 'impact de la pollution (BARRAL, 1852 ;
BOUSSINGAULT, 1858 a et b, BOBIERRE, 1864).
ALBERT-LEVY (1878-1907), le pionnier francais
de la surveillance a long terme de la pollution
urbaine avait entre autres installé & Paris un petit
réseau, constitué de 6 stations, pour analyser quo-
tidiennement les composés azotés (NH;, NO; et
azote organigue) dans la pluie, le brouillard, la
neige, la rosée, le givre et la gelée blanche durant
plusieurs années, vers la fin du 19° siecle.
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Nous avons réalisé une synthese sur les don-
nées accessibles de dépots atmosphériques to-
taux mesurés en France entre 1968 et 1990 dans
des réseaux urbains ou industriels. Le travail pre-
senté ci-dessous fait partie d'une synthese biblio-
graphique sur I'ensemble des dépéts atmospheri-
ques mesurés en France de 1850 & 1990 (ULRICH
et WILLIOT, 1993), ayant pour objectif de faire le
point sur ce sujet mal connu en France.

Depuis la fin des années 1960, un nombre
restreint de villes s'est doté d’un réseau urbain ou
semi-urbain de surveillance des dépdts atmosphe-
rigues. Plusieurs industries se sont également
équipées de réseaux locaux pour surveiller les
retombées a courte distance des émissions (re-
tombées qui ne seront pas analysées ici, car leur
importance se limite souvent & des zones restrein-
tes).

L'objectif de ces réseaux était la détection de
valeurs extrémes dans les relevés mensuels, afin
d'interpréter les conséquences des pointes acci-
dentelles des émissions en ville. || semble qu'un
suivi du dép6t annuel et de son évolution n'a pas
été envisage dans la plupart des réseaux. Beau-
coup de données, jamais publiées jusqu'ici, nous
ont été communiquées par les responsables sous
forme de dép6t mensuel, méme pour des périodes
de plus de 10 ans sans qu'il n'y ait jamais eu une
interprétation des résultats (2 'exception des me-
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sures de COVIAUX et al., 1984 et PETIT-CO-
VIAUX, 1991).

2. Evolution des émissions dans la période
étudiée

Les séries de mesures de dépots discutées
ci-dessous couvrent la periode entre 1968 et 1990.
La plupart des composés émis par les industries,
la combustion automobile et domestique, influen-
cent les dépbts a proximité des lieux d’émissions.
Toutefois, il existe souvent un effet de déeplace-
ment par rapport au site d’émission, suite aux mou-
vements des masses d’air.

En général, on considére que les dépots mesu-
rés a faible distance des zones d’émission reflétent
I'évolution des émissions. L'estimation de ces der-
nieres a eté réalisée pour la France par CANH
(1991) (figure 1). On peut supposer que les depbts
de SO, issus des émissions de SO,, mise a part
leur origine marine, ont baissé de 50 % entre
1973 et 1990. De méme, les dépots azotés (surtout
NQO,) pourrait avoir connu une forte augmentation,
suite a la hausse importante des émissions en NO,
entre les années 60 et 80, puis étre rester stable.
En ce qui concerne les dépots de Ca, Mg etc,,
principalement contenus dans les émissions de
poussiéres, ils auraient di également voir leur taux
baisser de 50 % entre 1960 et 1990.
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Figure 1.
Estimation des émissions totales en France des SO,, NO,, et des poussiéres de 1960 4 1990
(d'apres CANH, 1991).
Total SO, NO, and dust emission estimations for France between 1960 and 1990 (after CANH, 1991).
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3. Méthode

La collecte des échantillons a été effectuée
mensuellement a l'aide de jauges d'Owen. Les
déepots ont été calculés a partir des résultats d'ana-
lyses mensuelles, puis totalisés sur I'année, afin
d’obtenir des séries pluriannuelles. Les données
ont éte soumises a une sélection stricte quant a la
prise en compte des dépots annuels : seules les
années présentant des séries de dépots mensuels
completes ont été acceptées. Aucune extrapola-
tion n'a donc été faite, car celle-ci aurait induit des
erreurs non acceptables : il est aujourd’hui établi
qu'un nombre tres faibles d'événements pluvieux
« pilotes » peuvent apporter jusqu'a un tiers du
dépot annuel pour plusieurs éléments ; ce dépot
peut avoir lieu entre une et sept semaines (CENAC
et ZEPHORIS, 1992)

Certaines données complétes et représentant
des séries d'années assez longues (par exemple
données du Nord, Pas-de-Calais) transmises ont
été trop difficiles @ mettre a jour pour cette syn-
thése, a cause de la fagon dont elles ont été calcu-
lées dans les rapports.

Notre interprétation se base sur les seules vil-
les, pour lesquelles nous avons parfois eu difficile-
ment acces aux données. Nous sommes convain-
cus gue des mesures ont été réalisées dans
d'autres villes, mais nous n'avons pu le vérifier
malgré des recherches actives dans plusieurs
grandes agglomérations.

4, Résultats

Les résultats auxquels nous avons pu avoir
acces, sont résumeés dans les figures 2 a 5.

4.1. Les villes incluses dans la synthése

L'analyse des tendances spatio-temporelles in-
clut les agglomérations de Rouen, Lyon, Bordeaux,
Bayonne, La Rochelle, Clermont-Ferrand, Lagor
(région de Lacg) et de la region lle-de-France.

Dans cette derniére une étude réalisée par le
Laboratoire d'Hygiéne de la Ville de Paris a spécia-
lement été consacrée a la détermination de I'in-
fluence des émissions de l'agglomération pari-
sienne sur les retombées atmosphériques dans un
rayon de 55 & 88 km du centre de Paris (COVIAUX
et al., 1984 ; PETIT-COVIAUX, 1991).

A La Rochelle, les mesures sont effectuées en
continu depuis 1977 par le laboratoire Déeparte-
mental d’Hygiéne et Régional d'Hydrologie dans
4 stations. Nous en avons choisi deux, afin de
documenter les variations a faible distance dans
une zone industrialisée (BERGER et LEPAREUR,
1991).

A IINRA de Clermont-Ferrand, LOISEAU et
DELPY (1998) ont suivi les dépdts en liaison avec
la nutrition des plantes agricoles.
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Le Laboratoire Municipal de Bordeaux (DU-
FOIR et al., 1991) et le Service d'Hygiéne et de
Santé de la Ville de Lyon (RITTER et GOLDEN,
1991) qui gerent des réseaux urbains, ont sélec-
tionné chacun une station représentative en centre
ville.

Des mesures, témoignant de la pollution dans
une région fortement industrialisée, nous ont été
transmises par le Centre Déepartemental d'Etudes
et de Recherches sur I'Environnement des Pyré-
nées Atlantigue, qui gére des réseaux dans la
région de Bayonne, Lacq et Pau (BONTE/CDERE,
1991). Nous avons choisi deux stations de ces
réseaux.

4.2. Points communs

Toutes les stations comparées dans les figures
2 a 5, representent des sites urbains indirectement
influencés par des sources industrielles ponctuel-
les proches (distance d’au moins 2 km).

La répartition spatiale des charges en zone
urbaine et industrialisée (figures 2 a 5) est néan-
moins influencées par la nature et la quantité des
éemissions dispersées locales. A I'exception des
origines surtout marines (Na*, CI K*), on trouve a
peu pres la méme fourchelte de valeurs dans la
plupart des grandes villes (Paris, Lyon, Bordeaux,
et La Rochelle). Seul, Clermont-Ferrand dépasse
en ce qui concerne la plupart des composés les
valeurs observées dans les autres villes. A Rouen-
Boos, situé a environ 6,5 km au Sud-Est de Rouen,
les dépots de S-S0O,* ont été trés importants en
1975/76, avec un maximum de 148,9 kg.ha '.an™".
Il existe probablement une forte influence des
émissions de la ville de Rouen méme, car Boos se
trouve dans son panache.

Seuls les dépéts de SO, a Paris (COVIAUX
etal., 1984 ; PETIT-COVIAUX, 1991) reproduisent
trés bien I'évolution des émissions. Afin de pouvoir
dégager des tendances pour les autres composes
il serait nécessaire de calculer les concentrations
moyennes annuelles pondérés par la pluviosité.
Ceci n'a pas été possible, car pour la plupart des
sites les données sur la pluviosité n'ont pas éete
archivees.

4.3. Les dépéts en calcium et magnésium
(figure 2)

Les dépbts urbains de Ca®* et Mg?* sont environ
1,5 a 4,5 fois plus élevés que les dépots corres-
pondant a la campagne (ULRICH et WILLIOT,
1993). Les figures ne traduisent pratiguement
pas de différences spatiales entre |'Est et 'Ouest
ou le Nord et le Sud. Les valeurs maximales
ont été afteintes a Clermont-Ferrand avec
107,4 kg.ha '.an~! de Ca?. |l est possible de sus-
pecter la présence de sources de Ca?* (platriéres,
cimenteries) a proximité des grandes villes en plus
de celle constituée par I'érosion des batiments et
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Tendances spatio-temporelles des dépots dans les zones urbaines et industrialisées
de CA* et Mg en kg.ha'.an"' en France ; * = années non mesurées ou incomplétes.
Spatial and temporal trends of CA™ and Mg™* bulk deposition (in kg.ha ".an™) in urban
and industrialized agglomerations in France ; * = years without measurements or with an incomplete data set.
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des rues. D’apres COVIAUX et al. (1984) ceci
semble étre le cas en région parisienne ou les
retombées de Ca®* sont trés importantes par rap-
port aux villes avoisinantes, et surtout lorsque le
vent vient du Nord-Est (par exemple platre de Paris
et Cimenteries de Picardie). De plus, les dépdts de
Ca?* et Mg* restent stables durant les années de
mesures.

D'aprés LEE et LONGHURST (1989), cités
dans IRWIN et al., (1990), la plupart du calcium
observé dans les eaux de pluie en ville provient
effectivement de sources locales, mais il est princi-
palement apporté par les pluies. D'aprés ces au-
teurs il s'agit surtout du lavage de I'atmosphere
(« below-cloud-scavenging », se trouvant en des-
sous des nuages, de particules générées locale-
ment. |l faut cependant tenir compte de Iimpor-
tance variabilité annuelle dans une méme ville ou
une zone industrielle, comme le mettent en évi-
dence les mesures a La Rochelle. IRWIN et al.
(1990) ont également trouvé une variabilité spa-
tiale dans le réseau de Greater Manchester, en
Grande Bretagne (1 300 km?, 2,5 millions d'habi-
tants).

4.4. Les dépots en sodium et chlorure
(figure 3)

Lyon et Clermont-Ferrand, pourtant situés loin
de la mer recoivent des flux en CI~ relativement
élevés. Par contre, les flux de Na* et de CI, étant
déja naturellement importants a proximité de la
mer, sont encore augmentes dans les villes pro-
ches de I'Atlantique par les émissions industrielles.
C'est ainsi qu'une charge maximale de presque
500 kg.ha'.an"' de CI~ a été mesurée en 1986 &
Bayonne. Dans les autres villes proches de la mer
et moins industrialisées, la valeur maximale se
trouve par contre entre 79,8 et 154,9 kg.ha™'.an"".

4.5. Les dépots en nitrate et ammonium
(figure 4)

L'interprétation des dépots azotés pose un pro-
bléme : la figure 4 montre des charges de N-NO5~
et N-NH,* plutét faibles. Les seules valeurs un peu
élevées sont observées en lle-de-France, a Cler-
mont-Ferrand et en région de Lacg. Si 'on com-
pare ces charges avec celles des dépots totaux en
zone rurale (ULRICH et WILLIOT, 1998), on cons-
tate que ces derniers sont plus éleves, de quelques
kg.ha'.an'. Etant donné que les emissions azo-
tées sont plus importantes dans les agglomera-
tions qu'a la campagne, on est tenté de supposer
que les dépots azotés sont plus élevés en ville qu'a
la campagne. Ceci n'étant semble-t-il pas le cas,
nous envisageons deux causes, qui se sont proba-
blement conjuguées :

1) Les dépots sont réellement ce qu'ils sont ;

dans ce cas les composés gazeux d’ammoniaque
et de monoxyde d'azote emis localement ne se
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transforment pas localement en dépdt, mais sont
transportes a moyenne et longue distance et con-
tribuent alors a augmenter les dépdts d'azote.
Cette hypothese est particulierement plausible, si
I'on tient compte du fait que les gouttelettes de
nuages ne s'enrichissent gu’en traversant les zo-
nes d'émission (incorporation de composés ga-
zeux et oxydation) (HALES, 1988 ; BRECHTEL,
1989 ; IRWIN et al., 1990). L'étude de ces phéno-
meénes fait d’ailleurs I'objet du programme EMEP.

2) Les dépdts en zone urbaine et industrielle
sont plus élevés que ne le traduisent les mesures
résumées dans la figure 4 ; dans ce cas on peut
supposer qu'il y a eu des pertes d'azote nitrique et
ammoniacal sous forme gazeuse ou a cause de
I'activité biologique dans I'eau récoltée entre les
périodes d'échantillonnage, ainsi qu'évaporation
de l'eau pendant les périodes d'échantillonnage
relativement longues .

Dans une étude sur I'ammonium en Europe,
intégrant 218 stations de mesure, BUIJSMAN et
ERISMAN (1988) indiquent que I'utilisation de col-
lecteurs n'étant pas a I'abri de la lumiére, entraine
une reduction des concentrations d'ammonium
pouvant aller jusqu’a 20 %, par rapport aux collec-
teurs protégés de l'insolation, indépendamment de
la période d’échantillonnage, observation deja faite
en 1861 par HOUZEAU. Cette hypothése semble
surtout plausible en été, quand les collecteurs sont
soumis a de fortes insolations dues au réfléchisse-
ment intense de la lumiére en milieu urbain et au
climat plus chaud gu’en zone rurale.

En général, les variations interannuelles des
composés azotés sont importantes et ne permet-
tent pas de dégager de tendances a long terme ©.

4.6. Les dépots en sulfates (figure 5)

Les dépbts de SO,> en ville sont en genéral
également plus élevés que les dépots totaux en
zone rurale. Les variations interannuelles sont
moins prononcées que pour les autres composes
et on peut constater une tendance a la baisse, de
la fin des années 1960 & 1990. Celle-ci est surtout
marquée a Paris et a Pargny-la-Dhuys (située a
88 km a I'Ouest de Paris, dans le panache des
émissions de la capitale, COVIAUX et al., 1984).
La diminution des dépots soufrés est de l'ordre de
50 % au cours des 20 dernieres années, chiffres
qui correspond bien aux estimations pour la France
entiere,

L'étude de COVIAUX et al. (1984) montre aussi
clairement les gradiens dégressifs pour S-S0,

(1) L'échantillonnage n'est souvent fait que mensuelle-
ment.

(2) Les mesures faites a Bordeaux de 1968 a 1976 sem-
blent traduire un dépét plus faible par rapport a la
période qui suit, mais ceci est dl, d'aprés les rensei-
gnements du laboratoire municipal de Bordeaux, a
deux méthodes d'analyses différentes, avec la moin-
dre sensibilité de I'ancienne methode.
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Tendances spatio-temporelles des dépbts dans les zones urbaines et
industrialisées de NA® et Clen kg.ha.an™ en France ; * = années non mesurées ou incomplétes.
Spatial and temporal trends of NA' and CI bulk deposition (in kg.ha™".an™') in urban and
indstrialized agglomerations in France ; * = years without measurements or with an incomplete data set.
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Figure 5.
Tendances spatio-temporelles des dépéts dans les zones urbaines et industrialisées
de K* et S—S0,* en kg.ha"'.an""en France ; * = années non mesurées ou imcomplétes.
Spatial and temporal trends K' and S—S0,* bulk deposition (in kg.ha”.an™) in urban and industrialized
agglomerations in France ; * = years without measurements or with an incomplete data set.

—130— JUILLET-SEPTEMBRE 1994




du centre de Paris vers le Nord (Gennevilliers,
Blanc-Mesnil), vers le Sud (Rambouillet) et vers
I'Ouest (Dammartin-en-Goéle, Pargny-la-Dhuys).
Il est important de noter que l'influence de Paris se
fait encore sentir a une centaine de kilométres a
I'Est de la capitale, mais qu'elle a pratiquement
disparu a environ 400 km, dans les Vosges (UL-
RICH et WILLIOT, 1993).

Clermont-Ferrand est la ville qui a recu, a part
Rouen-Boos, les charges en SO, les plus impor-
tantes dans les années 1970 et 1980, avec un
maximum de 98,8 kg.ha'.an™! en 1981.

En résumé, les dépots dans les zones urbai-
nes et industrialisées en France varient pour les
sites identifiés dans cette étude entre :

1,1et49,9kgha'.an ' (28—1276 eqha'.an”") pour K*
6,6€t1074kgha 'an”' (329—5360 eqha '.an ) pour Ca®*

06¢et89,1 kgha '.an ' (49—7332 eqha ' an ") pour Mg®*

33et2485kgha an ' (144—10810eqha.an™ pourNa*
0,1et226kgha ' an”' (7—1614eqha ' .an') pour N-NHs*
0,1 et30,6kgha 'ar (7—2185eqha "ar") pour N-NO3~
26et1489kgha an”' (162—9287 eqhaan ) pour S-S04
— 106et492,7 kgha 'an ' (299—13897 eqha.an ") pour CI”

|

5. Conclusions

S'il est souhaitable d'avoir des connaissances
plus synthétiques sur 'évolution des dépbts atmo-
sphériques dans les zones industrialisées et urbai-
nes il est nécessaire qu'une liste sur les activités
des différents laboratoires ou organismes de sur-
veillance au niveau local ou regional soient centra-
lisée au niveau national (par exemple par 'Asso-
ciation pour la Prévention de la Pollution
Atmosphérique, I'APPA ou l'lnstitut Francais de
I'Environnement, I'IFENE).

De plus, les données de dépéts issues de re-
seaux plus ou moins publics pourront étre transmi-
ses réguligrement & un centre de coordination, afin
de rendre possible des interprétations au niveau
national, comme le montre ce premier essai. Les
grandes différences dans les tendances régionales
pourront ainsi étre mieux dégagées. Ceci fera be-
néficier un plus grand public, mais aussi les ac-
teurs dans ce domaine, des connaissance gardees
souvent au niveau local ou régional. La politique
environnementale pourrait ainsi mieux concentrer
ces actions sur la diminution de toutes sorte
d’émissions.
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