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RESUME

Cette recherche porte sur I'étude des profils physico-chimiques, sur
les interactions possibles a l'interface neige-atmosphére et sur la concep-
tualisation et la fabrication d'un simulateur physique de couvert nival.

Dans la premiére partie, les études préliminaires au lac Laflamme vi-
saient le développement de la méthodologie sur le terrain. Notre étude nous
a menés a choisir des sacs en mailles de polyéthyléne et de polypropyléne
au lieu de ceux de Nylon qui pourraient biaiser nos résultats. Les résultats
nous montrent la présence d'acide nitrique gazeux dans les espaces d'air
interstitiels lors du métamorphisme des cristaux de neige.

Dans la deuxiéme partie, les études étaient séparées en deux
étapes; I'étude des profils physico-chimiques et la mesure des flux des es-
peces chimiques a l'interface neige-atmosphére. Ces études ont été faites
sur la calotte de glace Agassiz, lle d'Ellesmere, Territoires du Nord-Ouest.

Nos résultats montrent pour les profils physico-chimiques une varia-
tion saisonniére ou l'on retrouve les concentrations les plus élevées en hi-
ver et les plus faibles en été. Pour la mesure des flux a l'interface neige-at-
mosphére, on obtient comme résultat aucune perte d'espéces chimiques
vers |'atmosphére mais des gains nets probablement dus aux dép6ts secs.
On a mesuré la vitesse de dép6t sec du nitrate et du sulfate. Pour le sulfate,
on retrouve des vitesses semblables a celles trouvées par d'autres cher-
cheurs. Pour le nitrate, nos vitesses mesurées sont plus faibles. Nous avons
attribué cette baisse a une possibilité de réémission d'acide nitrique lors du
métamorphisme des cristaux de neige ou a des réactions photochimiques a
l'interface neige-atmosphére.

Pour la troisieme partie, I'étude portait sur le simulateur de couvert ni-
val au laboratoire. Nos résultats montrent qu'il y a eu du métamorphisme
des cristaux de neige lorsqu'on a appliqué un gradient de température de -
30° C m-1 . Les résultats démontrent aussi une possibilité de migration des
espéces chimiques dans le couvert nival mais aucune perte vers l'atmo-
sphére.
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I. INTRODUCTION

1. PHYSICO-CHIMIE DE LA NEIGE ET DE LA GLACE

La composition chimique de la neige et de la glace s'avére de plus
en plus importante dans les études environnementales et paléoécologiques
des régions enneigées circumpolaires et polaires. D'une part, les-études sur
la chimie de la neige nous permettent de comprendre certains processus
physico-chimiques atmosphériques; elles nous renseignent de plus sur I'im-
portance de la neige comme source d'éléments nutritifs dans les cycles bio-

géochimiques des écosystemes circumpolaires.

Toutefois, la plupart des recherches entreprises sur la chimie de la
neige et de la glace comprenaient seulement les analyses des diverses es-
péces chimiques; il y a eu que trés peu d'études sur la dynamique ( ciné-
tique ) des processus chimiques de la neige ou de la glace. La question de
la dyngmique des processus chimiques de la neige et de la glace est extré-
mement importante. Car si la prémisse que les espéces chimiques une fois
incorporée dans la neige sont stables, s'avére fausse, on peut remettre en
question les conclusions de plusieurs études écologiques et paléoécologi-
ques sur la neige et la glace en milieu polaire. Cette thése aborde cette pro-
blématfque de la chimie de la neige et de la glace par la voie d'une série

d'expériences congues pour cette fin. Afin de mieux situer le contexte de ces




travaux, les deux sections suivantes résument I'état des connaissances sur
la chimie de la neige et sur les conditions atmosphériques de I'Arctique Ca-

nadien comme lieu principal de I'étude.

1.1 Dépdbts humides

La pluie, la neige et le brouillard sont considérés comme des dépbts
humides. Les espéces chimiques que l'on retrouve dans les cristaux de nei-
ge peuvent provenir de trois origines différentes: nucléation, lessivage dans

les nuages et lessivage au-dessous des nuages ( Davidson 1989 ).

La nucléation survient par deux méthodes. Une premiére, est que des
nucléis hygroscopiques ( particules de sulfates ) peuvent servir de centre de
croissance de gouttelettes d'eau en surfusion. Les nuages peuvent contenir
des gouttelettes d'eau jusqu'a des températures de - 30° C. Ce procédé se-
ra donc important méme dans les régions polaires. La deuxiéme, est que si
les températ?ures sont suffisamment froides, des gouttelettes d'eau formées
par condensation s'évaporent lentement. La vapeur d'eau en résultant se
diffuse dans des nucléis non-hygroscopiques ( aérosols dérivés de I'éro-
sion de la cro(te terrestre ) déja cristallisés. Une fois la nucléation commen-
cee, les nucléis résultant peuvent croitre pour former des gouttes d'eau ou

des flocons de neige.



Le lessivage dans les nuages se produit lorsque des gaz, des aéro-
sols ou des patrticules rentrent en contact avec des gouttes d'eau ou des

cristaux de neige déja formés et qu'ils sont adsorbés ( "rain-out" ).

Le lessivage au-dessous des nuages se fait lorsqu'il y a des précipi-
tations. Le mécanisme est le méme que le lessivage dans les nuages. Ce
lessivage se considére souvent comme un mécanisme de nettoyage de ['at-

mosphere ( Chang 1984 ) ( "wash-out" ).

Le taux de lessivage des espéces chimiques par la neige est plus
grand que celui de la pluie. Il peut étre 5 fois plus grand pour les nitrates et
les nitrites et 3 fois pour 'ammoniaque ( Gilbert et Hayes 1983, Levine et
Schwartz 1982 ). LHNOg(g) se lessive rapidement de I'atmospheére par les
précipitations de neige. Ce processus a lieu & une vitesse 5 fois plus grande
que l'incorporation d'aérosols de NO3- et SO42- dans la neige ( Huebert et
al. 1983 ). Le taux de lessivage dépendra du type de précipitation et des

conditions météorologiques ( température, vitesse du vent ).

Donc la composition chimique des précipitations va dépendre de
l'origine des masses d'air. Les masses d‘air provenant de régions fortement

industrialisées rendront la neige plus acide en raison de la présence d'aci-
des forts tels que HNO3 et H2804 résultant de la combustion de carburants

fossiles ( production de NO2 et de SO2 ). Les masses d'air maritime se ca-

ractérisent par une plus grande concentration de sels marins ( Cl- et Nat ).




1.2 Dépdts secs

Les dépbts secs sont définis comme des apports d'espéces a la sur-
face en I'absence de précipitation. Les dép6ts secs peuvent contribuer jus-
qu'a 80 % des apports totaux dans la neige au sol ( Cadle et al. 1987 ).
Dans la région de Québec, par exemple, leurs apports sont équivalents a
celui des dépdts humides. Les dépbts sont sous forme d'aérosols, de gaz et
de matieres particulairés. Toutefois il faut considérer les dépdts secs comme
un processus global d'échange neige-atmosphére: des gaz peuvent étre
adsorbés par le couvert nival et étre réémis, tandis que des aérosols ou des
matiéres particulaires peuvent se déposer pour étre resuspendus. Donc les
dépdts secs sont le résultat de I'équilibre entre les échanges neige-atmo-

sphere.

Les dépdts secs de gaz a I'état de trace représentent un processus
complexe impliquant le transport de réactifs ( oxydes de soufre et d'azote,
oxydants et autres composés chimiques ) a la surface du couvert nival, la
diffusion vers le couvert nival, I'adsorption et I'absorption a l'interface air-
grains de neige et dans certains cas, impliquant une réaction chimique pour
produire des composés oxydés. N'importe laquelle de ces étapes peut étre

limitante pour le processus entier ( Bales _et al. 1987 ).

Le taux de dépbts secs s'exprime comme une vitesse de dépdt ou un
flux divisé par la concentration atmosphérique a une hauteur de référence.

Sur le terrain, la résistance totale au dép6t sec, r, est donnée ( dans sa for-




mulation la plus simple ) par la somme des résistances de surface, rg et la
résistance aérodynamique, ra, représentant la résistance au transfert de

gaz vers la surface.
r=rg+ra (scm1) (1)
La vitesse de dépdt sec, Vd, sera l'inverse der.
Vd=(rg+ra)-1 (emsl) (2)
La résistance aérodynamique typique peut étre déterminée par la vi-

tesse de dépbt sec d'un gaz qui s'adsorbe facilement, exemple HNO3 sur

une surface. Pierson et al. ( 1986 ) ont trouvé une vélocité de 0,26 cm s-1

pour HNO3 pour une surface humide durant des heures de nuit stable. Par
contre, une valeur proche de 5 cm s-1 s'approprie plus pour des conditions
de jours instables ( Huebert, 1983 ). Ces résultats donnent I'étendue de la

résistance aérodynamique que l'on peut rencontrer sur le terrain de 5 & 0,2

cms-1.

Pour un gaz moins soluble comme le SO2 , la résistance de surface
devrait dominer dans la plupart des cas ou les conditions atmosphériques
sont stables. Dans une étude effectuée dans le nord du Michigan, Cadle et

al. ( 1985 ) rapportent une vitesse de dépét sec moyenne de 0,15 cm s-1

pour le SO2 avec un taux de dépdt élevé a des températures supérieures a

- 3° C. Les résistances totales dans ces cas sont de 6,7 et 16,7 s cm-1 res-




pectivement, indiquant clairement I'importance de la résistance de surface

pour le SO2. Des valeurs de Vd élevées pour des températures plus chau-
des proches du point de congélation sont dues a un contenu en eau liquide

plus élevé dans la neige.

La vitesse de dépdt sec va donc varier selon que la résistance aéro-
dynamique de surface change. Une augmentation de température aura
pour effet d'augmenter les vitesses de dépdét tandis qu'un vieillissement de
la neige ou une neige métamorphisée complétement entrainera des valeurs

de Vd plus petites car la surface des cristaux de neige aura diminué.

1.2.1 Taux de dépdts secs

Nous obtiendrons le taux de dépét sec a partir de cette équation:
F=VdxCxtx100 (3)

ot F  flux net ou taux de dépdt sec quotidien (pg m=2 J-1);
C concentration atmosphérique du composé chimique ( pg m-=3 );
Vd  vitesse de dépét sec (cm s-1);

t temps en secondes pendant 24 heures (J ).




1.3 Processus physiques et chimigues dans le couvert nival et a l'interface
neige-atmospheére

Jusqu'a tout derniérement, les chercheurs étaient de l'avis qu'il y a-
vait conservation des espéces chimiques une fois incorporés dans le cou-
vert nival. Une recherche dans la littérature révele, par contre, que cette pré-
misse de la conservation des espéces dans le couvert nival ne s'est jamais
démontrée par des expériences congues a cette fin. De récents travaux ont
démontré toutefois que d'autres processus physiques et météorologiques
pouvaient provoquer des changements dans la composition chimique des
cristaux. Par exemple, le vent induit des changements dans la composition
de la neige en mouvement ( Pomeroy et al. 1991 ). D'autres chercheurs
( Neubauer et Heumann 1988 ) ont aussi suggéré que les espéces azotées
de la surface du couvert nival pourraient subir des transformations photochi-
miques ( HNO3 — NO2 ) a la lumiére du jour ou par l'interaction entre ces
composes et les photo-oxydants ( O3, HoO2 ) présents dans la neige ( Nef-

tel et al. 1987 ).

De plus, la présence de la vapeur HNO3 dans les espaces intersti-
tiels du couvert nival et le mouvement de la vapeur d'eau entre les cristaux
pendant les processus de métamorphisme ( Colbeck 1987) pourraient aussi
amenér une perte de HNO3 due a un gradient de concentration de cette es-
péce entre la neige et I'atmosphére a l'interface. Des pertes pourraient sur-

venir en raison de fontes géothermiques ( Jones et Stein 1990 ) et de plus,

sous certaines conditions météorologiques, des pertes de gaz et d'aérosols




peuvent survenir a la surface du couvert nival ( Delmas et Jones 1987 ). Il
peut y avoir des pertes aussi vers le sol par migration sans qu'il y ait de fon-
te ( Jeffries et Snyder 1981 ). La perte d'espéces chimiques pourrait aussi
survenir du couvert nival durant des périodes froides attribuables aux rejets
d'aérosols et de gaz durant le métamorphisme de la neige ( Jones et Bisson
1984 ). D'autres auteurs ont rapporté qu'il n'y avait aucune perte ou gain
des especes chimiques dans le couvert nival. Toutefois, une migration ver-
ticale des ions NO3- et SO42- entre les strates de neige peut se produire
sous l'influence du métamorphisme constructif ( Hogan et al. 1985 ). Finale-
ment, certains auteurs ont considéré que la perte de NO3~ qu'ils ont obser-
vée dans les strates du couvert nival en période froide serait aussi le résul-
tat du transpor et de la réémission de HNO3 durant le métamorphisme

constructif ( Jones et Laberge 1988 ).

1.3.1 Métamorphisme

Du point de vue physique, le métamorphisme des cristaux de neige
en grains de neige en période froide pourrait représenter le principal pro-
cessus influengant la composition chimique de la neige. Les cristaux de nei-
ge ont un rapport surface sur volume ( S/V ) trés élevé ce qui les rend ther-
modynamiquement instables. Les cristaux auront tendance a atteindre
I'équilibre eh diminuant ce rapport, la forme idéale serait une sphere ou le

rapport S/V est au minimum ( Jones et Stein 1990 ).



L'arrondissement des cristaux de neige, pour donner des grains de
neige, s'accomplis par la sublimation en vapeur d'eau depuis la surface
convexe des cristaux de neige qui conduit a la condensation de ces va-
peurs d'eau a la surface concave. Les gros grains de neige vont croitre aux
dépens des plus petits grains de neige dans leurs environnements immé-
diats. En méme temps, des ponts de glace vont se former aux points de con-
tacts des cristaux de neige ( "sintering" ). Ce procédé s'appelle ":métamor-
phisme destructif * car il détruit la forme initiale des cristaux de neige. Ce
procédé a lieu seulement lorsque la température de la neige est uniforme.
La vitesse de métamorphisme est assez rapide ( 24-48 h ) prés de 0° C et

complétement nulle a - 40°C.

Si un gradient de température s'établis dans le couvert nival, la
vapeur d'eau va étre transportée des régions plus chaudes du couvert nival
aux régions plus froides, ou la recristallisation aura lieu. Ce procédé

s'appelle * métamorphisme constructif * ( Colbeck 1987 ).

Le processus de métamorphisme pourrait donc donner lieu au: rejet
des aérosols adsorbés a la surface des cristaux de neige ainsi qu'a la ré-
émission des gaz adsorbés. Une possibilité lors du métamorphisme est que
des aérosols et de la matiére particulaire ( de densité plus élevée que l'air )
se redfstribuent vers des cristaux de neige inférieurs ( i.e. prés de l'interface

neige-sol ) et que des gaz ( de densité plus faible que I'air ) s'expulsent par

compaction vers des cristaux supérieurs ( i.e. prés de l'interface neige-air ).




Une autre possibilité est que les aérosols, la matiére particulaire et les gaz
se redistribuent a l'intérieur méme des grains de neige; Mulvaney et al.

( 1988 ) prétendent que les aérosols pourraient étre redistribués comme
une fine couche ( film ) a l'intérieur des grains de neige, surtout dans les in-
terfaces a triple jonction. Plusieurs autres possibilités de redistribution exis-
tent; par contre, aucune étude a ce jour n'a porté sur la détermination du de-
gré de transformation ou de redistribution des espéces chimiques dans la

neige di a ces deux processus de métamorphisme de la neige.

2. ARCTIQUE CANADIEN

2.1 Pollution atmosphérique

Depuis le milieu des années 1970, la pollution atmosphérique dans
I'Arctique Canadien a été beaucoup étudiée ( Barrie et Barrie 1990, Barrie

1986). Cette pollution atmosphérique résulte du transport circumpolaire a

longue distance des polluants a partir de I'Amérique du Nord, de I'Europe et

plus particulierement de la Sibérie. Les polluants ayant un taux de résiden-
ce dans l'atmosphére plus élevé durant la période ou il fait noir et ou les
températures sont plus basses. Cette pollution s'est accrue depuis les an-

nées 1950 a cause de l'activité industrielle croissante.

Les recherches se sont surtout concentrées sur la période de mars a
mai ou l'on passe de la nuit compléte au jour complet dans I'Arctique Cana-

dien ( Finlayson-Pitts et al. 1990, Barrie et al. 1988, Barrie et al. 1985 ). Du-




11

rant cette période, la composition atmosphérique subit un changement im-
portant d(i aux processus photochimiques. L'ozone, le brome, les oxydes de
soufre ( Barrie et Hoff 1985 ) et les oxydes d'azote ( Barrie et al. 1989 ) en

particulier seront affectés par ces processus photochimiques.

Par exemple, de récentes études ont démontré qu'a Alert ( 82,5°
Nord, 62,3° Ouest ), fle d'Ellesmere, la concentration d'ozone au niveau du
sol tombait de 30-40 ppb a présque 0 ppb en l'espace de quelques heures
a quelques jours. En méme temps, la concentration du bromure croissait,
dont 50 % et plus de cette croissance s'attribue a des gaz tel que HBr
( Finlayson-Pitts et al. 1990, Barrie et al. 1988, Sturges et Barrie 1988 ). Une
des explications proposées serait que le brome venant de source marine

( NaBr(s) ) détruirait I'ozone selon les reéactions chimiques suivantes:

N20s5(g) + NaBr(s) =  BrNO2(g) + NaNO3(s) (4)
BrNO2(g) + hy =5 Br(g) + NO2(q) (5)
Br(g) + O3(g) = BrO(g) + O2(g) (6)

L'étude cinétique faite par Finlayson-Pitts et al. ( 1990 ) est capable
d'expliquer la baisse d'ozone en quelques heures et l'apparition du bromu-
re. Mais aucune étude ne mentionne le dépét du brome ( ex.: HBr ) dans la
neige de I'Arctique, seulement de sa présence dans l'air. Donc, est-ce que

le brome ( ex.: HBr ) serait impliqué dans d'autres réactions ou diffuserait

plus haut dans l'atmosphére?
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2.2 Profils physico-chimiques de la neige

Tel que mentionné ci-haut, les glaciers sont une source majeure d'in-
formations sur I'histoire de la pollution atmosphérique dans I'Arctique ( Wolff
et Peel 1985 ). Car les concentrations trouvées dans la neige dépendent de
la concentration atmosphérique originelle constituée des aérosols et des
gaz. Donc, les glaciers renfermeront des informations importantes portant
sur les changements climatiques, les événements volcaniques, les activités
solaires et aussi des effets de |'activité de I'homme. Ces informations peu-
vent dater de plusieurs milliers d'années a plusieurs dizaines de milliers

d'années dépendant de I'age du glacier.

L'étude faite par Koerner et Fischer ( 1982 ) sur la calotte de glace A-
gassiz avec une carotte de glace prise de la surface jusqu'a la base du gla-
cier de 377 m de long démontre un accroissement de l'acidité de la neige
depuis les 25 demiéres années. lls en concluent que cette augmentation
d'acidité deﬁ la neige est due a l'augmentation de I'acidité dans I'atmosphére
au-dessus du glacier, et que cet accroissement d'acidité atmosphérique se-
rait probablement di a I'augmentation de l'acidité des sources anthropogé-

niques.

D'autres carottes de neige de 10 m de long ont aussi été prises. Les
résultats démontrent que la conductivité, ainsi que l'acidité, subit une varia-

tion saisonniére. Des concentrations plus élevées se produisent vers la fin
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de I'niver et le début du printemps. Une variation saisonniére similaire se re-
trouve aussi au Groenland ( Langway et al. 1977 ). Ces fluctuations se pro-
duisent parallélement aux variations de la pollution atmosphérique qui at-

teignent leur maximum d'intensité de décembre a avril de chaque année.

D'autres études démontrent I'accroissement de polluants organiques
( organochlorés et BPC; Gregor et Gummer 1989) dans I'Arctique Canadien,
ces polluants qui ne peuvent a eux seuls s'expliquer par la présence de
sources locales ( ex: source marine ). La seule source raisonnable de ces
composants organiques serait le transport atmosphérique a longue distan-
ce. Ces composants qui s‘accumulent durant I'hiver risquent de se retrouver
dans les riviéres et les lacs pendant la période de fonte. L'accumulation glo-
bale de ces composés toxiques par les biota reste inconnue, mais devrait
étre significative due a la trés grande superficie géographique impliquée et
les caractéristiques de fonte rapide dans I'Arctique. Donc l'impact majeur de
ces polluants organiques sera sur les indigénes qui se nourrissent majori-

tairement de produits naturels.
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Il. OBJECTIFS DE L'ETUDE

Les travaux expérimentaux du terrain ont été entrepris a deux sites; le
lac Laflamme, Québec et la calotte de glace Agassiz, Territoires du Nord-
Ouest. Les études préliminaires au lac Laflamme visaient principalement le
développement de la méthodologie des expériences sur le terrain ( voir
chapitre 11, section 1) tout en poursuivant la validation de deux hypothéses

sur les processus physico-chimiques dans le couvert nival.

1. OBJECTIF AU LAC LAFLAMME

Cette étude visa a valider deux hypothéses sur les processus respon-
sables de la perte d'une espéce chimique ( NO3~ ) dans le couvert nival en
périodes froides. Le choix de NO3" reléve de son importance dans les pro-
cessus physico-chimiques atmosphériques et dans le bilan nutritif de neige
du cycle biogéochimique de N. La premiére hypothése stipule que I'acide
nitrique se libere sous forme de vapeur pendant le métamorphisme physi-
que des cristaux de neige. Cette hypothése est justifiable a des températu-
res basses ou il n'y a pas de mince couche d'eau a la surface des cristaux
de neige. Sinon l'acide nitrique se réabsorberait par cette couche d'eau.
Par la suite, il y a une translocation de cette espéce chimique vers le sol ou
vers l'atmosphére. Cette migration se lierait aux réactions avec d'autres aé-
rosols et matiéres particulaires, a la pression partielle élevée du CO2 en

provenance du sol ou aux gradients verticaux de physico-chimie et de tem-
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pérature. Ces derniers seraient le résultat d'adsorption de HNO3 sur la vé-

gétation a la surface du sol et les concentrations de HNO3 a l'interface nei-

ge-atmosphére.

La deuxiéme hypothése postule que les réactions photochimiques
provoquées par l'irradiation solaire sur la surface des cristaux de neige dé-
gradent HNOg3 en gaz ayant une faible solubilité dans la glace, et donc vola-
tiles. Le produit majeur de cette réaction serait NO2 ( Neubauer et Heu-
mann, 1988 ). Par rapport a la premiére hypothése, ce processus serait sur-

tout limité a la surface du couvert nival.

Cette étude s'inscrit dans une suite logique des travaux de Jones
( 1988 ) sur I'évolution physico-chimique du couvert nival au lac Laflamme.

L'objectif fut donc le suivant:

1. Déterminer la direction des flux de HNO3 dans le profil vertical du

couvert nival.

2. OBJECTIFS SUR LA CALOTTE DE GLACE AGASSIZ

Les expériences faites sur la calotte de glace Agassiz sont en conti-
nuité avec éelles entreprises au lac Laflamme. Ce site a été choisi carily a
trés peu de fonte ( aucune durant le mois d'étude concerné ), qu'il y a enso-
leillement sur 24 heures ( conditions d'irradiation solaire tres élevée ) et au-

cune contamination possible par la végétation. Beaucoup de travaux portent
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sur la qualité de l'air et des aérosols dans I'Arctique Canadien, et sur l'acidi-
té et la conductivité du couvert nival mais trés peu sur les autres espéces io-
niques trouvées dans le couvert nival. Le projet visa donc les objectifs sui-

vants:

1. Déterminer la variabilité saisonniére des concentrations des espéces
résultant d'acidité forte ( SO42-, NO3- et CI- ) dans le profil physico-chimi-

que de la calotte glaciaire;

2. Mesurer les flux de ces anions du couvert de neige sous diverses
conditions d'irradiation solaire, et ceci, afin de dépister des mécanismes

physico-chimiques reliés aux processus autres que celui des dépdts secs.
ECTIF R LE SIMULATE VERT NIVAL

Les études en laboratoire ont I'avantage de permettre de contrdler
certains facteurs physiques et chimiques ( lumiére, intensité et qualité du
spectre, gradients de température, composiﬁon atmosphérique, qualité et
quantité des précipitations, qualité de la neige, etc. ) ce qui est trés difficile
sinon impossible a obtenir pour les études sur le terrain. Ces études en la-
boratoire permettront de mieux comprendre certains mécanismes en les
contrblant. Ainsi, ils nous aideront & mieux expliquer certains phénoménes

de la nature et a mieux orienter nos recherches sur le terrain. Les expé-
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riences préliminaires sur le simulateur de couvert nival visaient principale-
ment le développement de la méthodologie. Les objectifs au laboratoire fu-

rent les suivants:

1. Conceptualiser et fabriquer un simulateur de couvert nival;

2. Etudier le flux d'HNO3 gazeux a linterface neige-atmosphére sous

des conditions controlées avec l'aide du simulateur de couvert nival.

L'originalité de toutes ces recherches ( section 1 & 3 ) devrait nous
permettre d'acquérir des connaissances plus précises sur ces processus ce
qui nous meénerait au développement de modéles améliorés sur la simula-
tion de la qualité de l'air au-dessus des régions boréales et de I'Arctique
Canadien et au développement de modéles de simulation de la corﬁposi-
tion du couvert nival en périodes froides ainsi que des eaux de fonte pen-

dant le choc acide printanier ( Stein et al. 1990 ).




19
II. METHODOLOGIE

1. EXPERIENCES AU LAC LAFLAMME

1.1 Description du site

Le site expérimental se situe a la station météorologique CAPMoN
dans le bassin versant du lac Laflamme ( 47° 19' Nord, 71° 07' Ouest ). Le
site se trouve dans la forét Montmorency dans le parc des Laurentides a 80
km au nord de la ville de Québec ( figure 1). Le site est sur un sommet
dans un endroit dégagé a 200 métres de la forét. La forét est dominée par
des sapins baumiers avec quelques bouleaux a papier et épinettes blan-

ches.

Dans cette région, la température moyenne annuelle est de 0,2° C
(-15° C en janvier; 15° C en juillet ). La moyenne des précipitations annuel-
les pour la période de 1981 a 1985 est de 1,3 m dont 34 % tombe sous for-

me de neige ( Papineau 1987 ).

1.2 Homogénéisation de la neige

On a recueilli la neige ( fraichement tombée) de la derniére précipita-
tion. L'nomogénéisation de la neige a été fait dans un contenant en plasti-

que par agitation mécanique.




Montmorency

TERRITOIRES
DU NORD-OUEST

SASKAT-:
CHEWAN/
MANITOBA

FIGURE 1: Localisation du bassin versant du lac Laflamme ( tiré de Papi-
neau 1988 ).
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Avec une pelle en plastique, tout en portant des gants en plastique, la
neige homogénéisée fut mise dans des sacs en mailles de Nytex ( fibre de
Nylon ) de 200 um. Les sacs en mailles de forme carrée (20 cm X 20 cm )
se fabriquent a partir d'une toile de mailles Nytex taillée. Les sacs en mail-
les avec la neige homogénéisée ont ensuite été pesés et leurs masses no-
tées pour vérifier a la fin de I'expérience le bilan hydrologique, c'est-a-dire
verifié s'il y a eu des gains ou des pertes d'eau. La masse de neige dans
chaque sac a été d'environ 200 a 400 g. Des échantillons de neige homo-
généisée ont aussi été recueillis et mis dans des sacs en plastiques scellés

hermétiquement.

Ces échantillons dans les sacs en plastiques nous indiquent la con-
centration du début des ions dans les sacs en mailles de Nytex. A la fin de
I'expérience, on comparera les concentrations du début ( sacs en plastiques
scellés ) et celles de la fin ( sacs en mailles de Nytex ) par une analyse sta-
tistique ( T Test, niveau de confiance 95 % ). On verra donc s'il y a eu un
gain et/ou une perte significative des ions dans les sacs en maille de Nytex

au cours de l'expérience.

1.3 Emplacement des sacs en mailles

Des tranchées de neige de 30 cm de profond furent creusées, les
sacs en mailles avec la neige homogénéisée ont été placés a l'intérieur et
la tranchée recouverte de neige, ceci afin d'empécher qu'il y ait des dépbts

secs qui pourraient masquer la perte d'ions.
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A la fin des expériences, une a deux semaines plus tard, les sacs en
mailles avec la neige homogénéisée ont été pesés et la neige homogénéi-
sée dans les sacs en mailles fut mise dans des sacs en plastiques scellés
hermétiquement. Cette expérience a été fait a trois reprises sur les périodes

du 22 décembre au 1 février 1989.

1.4 Conservation des échantillons

Les échantillons de neige homogénéisée ont été transportés dans
nos laboratoires de Québec et conservés dans une chambre froide a une

température de - 10° C.

1.5 Fonte des échantillons

Les échantillons de neige homogénéisée dans les sacs en plastiques
ont été transférés dans des bouteilles de polypropyléne de 2 L. Ces bou-
teilles ainsi que toutes les autres bouteilles de polypropyléne avaient été la-
vées avec une solution savonneuse, rincées a I'eau déminéralisée plu-
sieurs fois, trempées dans une solution d'acide nitrique de 15 % pendant 24
heures, rincées a I'eau déminéralisée plusieurs fois encore, trempées dans
de I'eau déminéralisée pendant 24 heures et rincées en dernier lieu avec
de l'eau uItré pure ( 18 Q). Les bouteilles de 2 L ont été placées dans un
évier rempli d'eau tiede pour faire fondre la neige, une attention particuliére
a été prise pour que la température des eaux de fonte de la neige homogé-

néisée ne dépasse pas trop le point de congélation ( 0° C ).
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1.6 Filtration des échantillons

Les échantillons des eaux de fonte de la neige homogénéisée ont
été filtrés tout de suite en utilisant un systéme de filtration Gelman sur des
filtres de polycarbonate Nucleopore de 47 mm de diamétre et de 0,45 um de
porosité. Le systéme de filtration ainsi que les filtres avaient été rincés avec

de l'eau ultra pure.

Les échantillons d'eau filtrée ont été mis dans des bouteilles de Nal-
gene de 60 mL pour l'analyse des anions, dans des cuvettes pour 'analyse
des cations majeurs et de 'ammoniaque. Les échantillons pour analyse des
cations majeurs ont été acidifiés a 0,5 % v/v HNO3 et ceux pour I'ammonia-

que ont été acidifiés a 0,2 % v/v H2S04 . Les échantillons ont été conservés

dans un réfrigérateur a 4° C en attendant d'étre analysés.

ans la neige

Une expérience a été faite au lac Laflamme en prenant de-la neige a
des niveaux différents dans le couvert nival, donc de concentration différen-
te. Chaque échantillon de neige a été placé dans un sac en mailles en Ny-
tex. Les deux sacs en mailles ont été placés dans un sac de plastique scellé
et placé ensuite dans le couvert nival et recueilli deux semaines aprés pour
analyse. Des échantillons témoins ont aussi été pris pour fin de comparai-

son.
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L'expérience avait pour hypothése de vérifier lors du métamorphisme
des cristaux de neige, s'il y a une perte de HNO3 gazeux, s'il n'y a pas une
forme d'équilibre entre les deux échantillons de neige de concentrations dif-
férentes. Dongc, I'échantillon de neige ayant une plus forte concentration de
HNOg3 aurait une baisse de sa concentration en HNOg3 et I'échantillon ayant
une plus faible concentration aurait une hausse de sa concentration en

HNO3 par un équilibre des pressions partielles de HNO3 gazeux lors du

métamorphisme des cristaux de neige.

2. EXPERIENCES SUR LA CALOTTE DE GLACE AGASSIZ

2.1 Description du site

Le site expérimental se situe au sommet de la calotte de glace Agas-
siz ( 81° Nord, 73° Ouest ) sur I'lle d'Ellesmere dans les Territoires du Nord-
Ouest ( figure 2 ). La calotte de glace Agassiz se trouve a 240 km au sud de

la station météorologique d'Alert.

A cette localisation, les fontes d'été n'influencent que 3 % de la su-
perficie de I'accumulation annuelle. L'accumulation moyenne annuelle des
précipitations est de 50 cm. En 1990, le site expérimental se situait a 1 km
au nord du ’campement sur un terrain légerement incliné. En 1991, il y avait
deux sites expérimentaux, un situé a 1,5 km au nord du campement et l'au-

tre a 2,0 km au sud du campement sur des terrains relativement plats.
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FIGURE 2: Localisation de la calotte de glace Agassiz, lle d'Ellesmere, Ter-
ritoires du Nord-Ouest ( tiré de la carte 900A, 35€ éd., 1985,

Principales régions minieres du Canada ).
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2.2 Mesures du profil physico-chimique

2.2.1 Prélevement des échantillons de neige

La superficie des sites d'échantillonnage était de 400 m2 (20 m X 20
m ). Les tranchées de profondeur variant de 1 m a 1,5 m ont été creusées
avec une pelle en aluminium propre. Les échantillons de neige de 5 cm d'é-
paisseur ont été pris a différents niveaux dans les parois de chaque tran-
chée. Avant de recueillir les échantillons de neige, la paroi de la tranchée a
été grattée de quelques centimétres avec une pelle de polyéthyléne pour
enlever toute contamination qui aurait pu étre apportée en creusant la tran-
chée. Les échantillons de neige ont été recueillis avec la pelle en polyéthy-

Iene et mises dans des sacs de plastiques stérilisés ( Whirl-Pack ).

La stratigraphie des tranchées a été prise afin de déterminer la pro-

fondeur des accumulations annuelles. -

radiation solaire

2.3.1 Homogénéisation de la neige

On a recueilli la neige ( fraichement tombée ) de la derniére précipita-

tion (2 a 3 cm d'épaisseur pour la couche échantillonnée ). Cette neige fut

homogénéisée dans des sacs en plastiques par agitation mécanique.
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Avec une autre pelle de polyéthyléne, tout en portant des gants en
plastique, la neige homogénéisée fut mise dans des sacs en mailles ( su-
perficie de 0,0225 m2 ) de polypropyléne et de polyéthyléne dont la maille
variait de 200 um a 650 um. Les sacs en mailles avec la neige homogénéi-
sée ont été ensuite pesés et leurs masses notées pour vérifier a la fin de
I'expérience le bilan hydrologique. La masse de neige dans chaque sac a

été d'environ 100 a 150 g. Des échantillons témoins de neige homogénéi-

sée ont aussi été recueillis et mises dans des sacs de plastiques stérilisés

( Whirl-Pack ).

2.3.2 Emplacement des sacs en mailles

Les sacs en mailles ont été placés dans trois différents lieux avoisi-
nants. Dans le premier lieu ( site ouvert ), on a placé les sacs en mailles a
l'interface neige-atmospheére; le lieu était complétement ouvert a la radiation

solaire.

Dans le deuxiéme lieu ( site couvert ), on a placé les sacs en mailles
a l'interface neige-atmosphere mais recouvert d'une toile opaque-ne lais-
sant pas pénétrer aucune radiation solaire incidente. La toile opaque était
constituée d'une toile en Nylon kaki recouverte d'une toile en Nylon blanche

reflétant la radiation solaire afin d'empécher que la toile en Nylon kaki se ré-

chauffe et fasse fondre la neige en dessous.
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Dans le troisieme lieu ( site transparent ), on a placé les sacs en mail-
les a l'interface neige-atmosphére mais recouvert d'une toile transparente
laissant pénétrer la lumiére du visible. Ce dernier site nous servait comme
expérience de contrdle vis-a-vis du deuxiéme site; ceci afin de compenser
pour l'utilisation d'une toile dont la présence seule pourrait causer des effets
n‘ayant aucun lien avec l'irradiation solaire. Les toiles étaient suspendues a

0,5 m du couvert nival pour faciliter la circulation d'air.

A la fin des expériences, ol il n'y a eu aucune précipitation, que les.
conditions d'irradiation solaire sont restées les mémes et que la températu-
re a varié de - 10° C a - 25° C, les sacs en mailles contenant la neige homo-
généisée ont été pesés et la neige transférée des sacs en mailles dans des

sacs de plastiques stériles ( Whirl-Pack ).

2.4 Conservation des échantillons

Les échantillons de neige homogénéisée furent conservés dans des
glaciéres sur la calotte de glace Agassiz et transportés dans nos labora-
toires de Québec et rangés dans une chambre froide a une température de

-10° C.

2.5 Fonte des échantillons

Les échantillons de neige homogénéisée ont fondu a la température

de la piece dans leur propre sac de plastique stérile ( Whirl-Pack ). Aprés la
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prise d'un certain volume d'eau pour l'analyse des anions, les échantillons
ont été congelés avant de refondre pour l'analyse des cations. Par rapport
aux expériences du la Laflamme, les échantillons de neige homogénéisée
fondus n'ont pas été filtrés parce qu'il n'y avait pas de matiéres particulaires
( végétation ). lls n'ont pas été acidifiés pour leur conservation car ils étaient
recongelés immédiatement. De plus, par rapport a la méthode d'absorption
atomique, les échantillons pour la chromatographie ionique des-cations

n'ont pas besoin d'étre acidifiés.
3. EXPERIENCES AVEC LE SIMULATEUR DE COUVERT NIVAL

3.1 Conception et fabrication du simulateur de couvert nival

La conception du simulateur de couvert nival devrait répondre a deux

exigences:

) 1. l'application d'un gradient vertical de température
dans le couvert;
2. la libre circulation de l'air a l'interface neige-atmo-

sphére a l'intérieur du simulateur.

Pour l'application du gradient de température, on a utilisé deux bains

réfrigérants pouvant étre réglés a des températures différentes I'une de l'au-

tre. Pour la circulation de l'air & I'intérieur du systéme, on a percé deux en
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trées dans le bain réfrigérant du haut et inséré deux tubes en Téflon pour

permettre I'entrée et la sortie de l'air dans le tube interne.

Pour la partie centrale du simulateur, elle est constituée de deux tu-
bes concentriques: un tube externe et un tube interne. Le tube interne est
fait en PVC recouvert a l'intérieur d'une feuille de Téflon. C'est dans cette
partie que les expériences.seront faites. Dix trous furent percés dans le tube
interne pour y insérer les thermistors qui mesureront les températures a l'in-
térieur du tube interne pour la mesure du gradient de température appliqué.
Le tube externe est fait en PVC, on a utilisé ce tube externe pour empécher
la conduction thermique du tube interne vers I'extérieur; pour cela on a rem-
pli l'espace entre les deux tubes de neige. Donc le gradient de température
sera aussi appliqué dans cet espace empéchant toute perte de chaleur

dans le tube interne.

Lors des expériences, tout le simulateur fut recouvert d'une laine mi-
nérale et de feuilles de mousse synthétique ( styrofoam ) pour bien isoler le
simulateur ét ainsi avoir un meilleur gradient de température a l'intérieur
( voir les figures 3 et 4 pour la vue de haut et de coté du simulateur de cou-

vert nival ).
3.2 Systeme d'analyse d'air

Le systéme par cassette d'air Gelman ( "filter pack" ) a été utilisé pour

l'analyse de l'air. Le systéme par cassette d'air était constitué de deux filtres,
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FIGURE 3: Schéma du simulateur de couvert nival vu de cdté.




FIGURE 4: Schéma du simulateur de couvert nival vu de haut.
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le premier étant un filtre de Téflon ( Teflo ) de 47 mm de diameétre et de 1 um
de porosité servant a recueillir les aérosols et la matiére particulaire et le
deuxiéme étant un filtre de Nylon ( Nylasorb ) de 47 mm de diamétre et de 1

um de porosité servant a recueillir I'acide nitrique gazeux.

A la fin de I'expérience, les filtres ont été retirés de la cassette avec

des pinces et placées dans une solution de 10 mL de KOH 0,005 M.

3.3 Homogénéisation de la neige

On a recueilli la neige ( fraichement tombée ) de la derniere précipi-
tation. Cette neige fut homogénéisée, dans une glaciére propre et préala-

blement rincée avec de la neige, par agitation mécanique.

Avec une pelle en plastique, tout en portant des gants en plastique, la
neige homogénéisée fut mise dans le simulateur de couvert nival. Des é-
chantillons de neige homogénéisée ont aussi été recueillis et mis dans des

sacs de plastiques stériles ( Whirl-Pack ).
3.4 Températures dans le simulateur vert nival
Le gradient de température dans le simulateur de couvert nival a pu

étre appliqué grace a deux bains thermostatés Julabo F30-VC a températu-

re réglable.
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Les deux bains thermostatés ont été placés dans une boite en bois
isolée avec de la mousse synthétique afin que la température a l'intérieur
de la boite de bois soit dans les conditions recommandées par le manufac-

turier.

Trois expériences ont été entreprises dans la chambre froide avec le
simulateur de couvert nival. La premiére expérience était préliminaire, elle
avait pour objet de constater le gradient de température a l'intérieur du si-
mulateur de couvert nival. Les résultats ont été concluants, on pouvait y lire
une température de - 6° C a 5 cm de hauteur et de -20° C a 50 cm de hau-
teur du couvert de neige a l'intérieur du simulateur. Donc il y avait un gra-
dient de température de -31° C par métre de hauteur de neige (-14°C/

0,45 m ). Ce gradient de température a été obtenu en 24 heures.

Pour la deuxiéme expérience, la température des bains thermostatés
étaient de -2° C et -28° C pour les bains réfrigérants du bas et du haut res-
pectivement. Les températures a l'intérieur du simulateur de couvert nival
étaient en nﬁoyénne de -5,8°C a5cm de hauteureta-19,45°C a 50 cm
de hauteur de neige. Donc il y avait un gradient de température de -30° C

par metre de hauteur de neige.

Pour la troisiéme expérience, la température des bains thermostatés
étaient de -1° C et -28° C pour les bains réfrigérants du bas et du haut res-

pectivement. Les températures a l'intérieur du simulateur de couvert nival
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étaient en moyenne de -3° C a 5 cm de hauteur et a -20° C a 50 cm de
hauteur de neige. Donc il y avait un gradient de température de -34° C par

meétre de hauteur de neige.
3.5 Circulation de l'air dans le systéme

La circulation d'air était faite grace a une bonbonne d'air médical. Les
tubes utilisés étaient en Téflon ainsi que les raccords de tube. Deux casset-
tes d'air ont été utilisées pour l'analyse de l'air. A partir de la bonbonne
d‘air, la ligne était divisée en deux, une allant au simulateur de couvert ni-
val, l'autre ligne étant terminée par une cassette d'air. La deuxiéme cassette
d'air était située a la sortie d'air du simulateur de couvert nival. Un débit-
métre d'air Roger Gilmont F1300 a été placé a la fin de la deuxiéme casset-

te d'air pour mesurer le débit d'air passant dans le systéme.

Pour la deuxiéme expérience, qui a duré 10 jours, 6,38 m3 d'air a cir-
culé & travers le systéme. Donc il y avait un flux moyen de 0,638 m3 par jour

ou de 0,44 L par minute.

Pour la troisiéme expérience, qui a duré 26 jours, 22,33 m3 d‘air a cir-
culé a travers le systéme. Donc il y avait un flux moyen de 0,86 m3 par jour

ou de 0,60 L par minute.




3.6 Prélevement des échantillons

Les échantillons de neige furent prélevés avec une pelie en polyéthy-
lene et mis dans des sacs de plastiques stérilisés ( Whirl-Pack ). Les préle-
vements se sont faits par niveau; de 6 a 10 échantillons de neige recueillis

pour une strate de 10 cm d'épaisseur de neige dans le simulateur.

3.7 Fonte des échantillons

Les échantillons de neige homogénéisée ont été fondus a la tempé-
rature de la piéce dans leur propre sac de plastique stérile ( Whirl-Pack ).
Les échantillons de neige homogénéisée fondus n'ont pas été filtrés ni aci-
difiés pour leur conservation pour les mémes raisons citées plus haut ( é-

chantillons de neige de la calotte de glace Agassiz ).

4. ANALYSES

4.1 Mesure de conductivité

Les mesures de conductivité furent prises immédiatement aprés la
fonte des échantillons avec un Radiomeétre, modéle CDM 2e. Les mesures

furent prises avec des échantillons non-filtrés a 25° C.




37

4.2 Mesure de pH

Les mesures de pH furent prises tout de suite aprés la mesure de
conductivité avec un pH-meétre Radiomeétre, modele PHM 26. L'appareil fut
calibré avec deux solutions certifiées ( Fischer Scientific ) de pH de 7,00 +

0,01 et 4,00 + 0,01. Les mesures furent prises avec des échantillons non-fil-

trés a 25° C.
4.3 Dosage des anions

Le dosage des anions a été fait en utilisant plusieurs appareils de
chromatographies ioniques. Pour les expériences au lac Laflamme on re-
trouve les caractéristiques d'opération au Tableau 1. Pour les expériences
sur la calotte de glace Agassiz en 1990 on retrouve les caractéristiques
d'opération au Tableau 2. Le dosage fut fait & Ottawa a la Commission Géo-
logique du Canada qui nous a permis d'utiliser leur chromatographe ioni-
que. Pour les expériences sur la calotte de glace Agassiz en 1991 et les ex-
périences\avec le simulateur de couvert nival on retrouve les caractéristi-
ques d'opération au Tableau 3. Toutes les analyses furent faites en deca de

24 heures apreés la fonte des échantillons.

4.4 Dosage des cations

Le dosage des cations a été fait par deux méthodes, soit par spectro-

photométrie d'absorption atomique a la flamme ( échantillons du lac Laflam-
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me ), soit par chromatographie ionique ( échantillons de la calotte de glace
Agassiz ). Le Tableau 4 montre les caractéristiques d'opération pour la
spectrophotométrie d'absorption atomique a la flamme. Les analyses furent
faite.s en dega de trois mois. Le Tableau 5 montre les caractéristiques d'opé-
ration pour la chromatographie ionique. Les analyses furent faites en dega

de 6 heures aprées la fonte des échantillons.

4.5 Dosage de 'ammoniaque

Le dosage de I'ammoniaque a été fait par deux méthodes, soit par
colorimétrie ( auto-analyseur Technicon Il, méthode de l'indiphénol sodium
nitroprusside; échantillons du lac Laflamme ), soit par chromatographie io-

nique ( échantillons de la calotte de glace Agassiz, voir Tableau 5 ).

Il est a noter que pour toutes les analyses faites par chromatogra-
phies ioniques sur les neiges provenant de Agassiz, les standards ont été
refaits journellement. Des analyses précédentes ont montré une baisse de
concentratidn des standards de faible concentration aprés seulement 24

heures.

Le Tableau 6 résume les différentes méthodes d'analyses physico-

chimiques utilisées.




39

TABLEAU 1: Caractéristiques d'opération du chromatographe ionique Dio-

nex Autolon 12.

lons dosés

Boucle d'injection
Pré-colonne de séparation
Colonne de séparation
Colonne de suppression
Eluant

Débit de I'éluant
Régénérant

Débit du régénérant
Injection

Détecteur

Intégrateur

Compensation de température

CIr, NO3" et SO42"
455 puL

Dionex HPIC AG3
Dionex HPIC AS3

2,2 MM Na2CO3, 2,8 mM NaHCO3
2,0 mL min-1

25 mN H2S04

3,0 mL min-1

Automatique

Cellule conductimétrique
Shimadzu CR-3A

1,7
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TABLEAU 2: Caractéristiques d'opération du chromatographe ionique Dio-

nex séries 2000i.

lons dosés

Boucle d'injection
Pré-colonne de séparation
Colonne de séparation
Colonne de suppression
Eluant

Débit de I'éluant
Régénérant

Débit du régénérant
Injection

Détecteur

Intégrateur

Compensation de température

Cl-, NO3" et SO42-

250 puL

Dionex HPIC AG4A

Dionex HPIC AS4

Anion micromembrane ( AMMS ) -
1,8 mM Na2COg3, 1,7 mM NaHCO3
2,0 mL min-1

25 mN H2S04

3,0 mL min-1

Seringue

Cellule conductimétrique

Manuel, hauteur de pics

1,7
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TABLEAU 3: Caractéristiques d'opération du chromatographe ionique Dio-

nex 300 DX ( anions ).

lons dosés

Boucle d'injection
Pré-colonne de séparation
Colonne de séparation
Colonne de suppression
Eluant

Débit de I'éluant
Régénérant

Débit du régénérant
Injection

Détecteur

Intégrateur

Compensation de température

Cl-, Br, NO3" et SO42"

315 uL

Dionex HPIC AG4A

Dionex HPIC AS4

Anion micromembrane ( AMMS )
1,8 mM Na2COg, 1,7 mM NaHCO3
2,0 mL min-1

25 mN H2S04

3,0 mL min-1

Automatique

Cellule conductimétrique
Automatique

1,7
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TABLEAU 4: Caractéristiques d'opération du spectrophotométre d'absorp-

tion atomique a la flamme Varian AA-20.

lons dosés

Longueur d'onde; fente
Nat
K+
Mg2+
Ca2+

Combustible; comburant
Nat+, Kt
Mg2+, Ca2+

Débit combustible; débit comburant
Nat, K+

M92+'032+

Na"l", K+’ Mgz+' Ca2+

589,0 nm; 0,25 nm
766,5 nm; 1,0 nm
285,2 nm; 0,5 nm
422,7 nm; 0,5 nm

acétylene; air

acétylene; oxyde nitreux

1,5; 4,5
3,0; 3,5
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TABLEAU 5: Caractéristiques d'opération du chromatographe ionique Dio-

nex 300 DX ( cations ).

lons dosés

Boucle d'injection
Pré-colonne de séparation
Colonne de séparation
Colonne de suppression
Eluant

Débit de I'éluant
Régénérant

Débit du régénérant
Injection

Détecteur

Intégrateur

Compensation de température

Na+, NH4+, K+, Mg2+, Ca2+

315 uL

DIONEX HPIC CG10

DIONEX HPIC CS10

Cation micromembrane ( CMMS )
60 mM HCI, 6 mM DAP

1,0 mL min-1 |

0,1 M TBAOH

Automatique
Cellule conductimétrique
Automatique

1,7
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TABLEAU 6: Méthodes d'analyses physico-chimiques des échantillons

d'eau de fonte.

PARAMETRES METHODOLOGIE TYPE D'APPAREIL
Conductivité Electrométrique Conductivimétre Radio-
métre, modéle CDM 2e
pH Electrométrique pH-métre Radiométre,
modéle PHM 26
Anions

( Cl, NO3- et SO42-)

(CI, NO3" et SO42-)
(Cr, Br, NO3" et
S042-)

Cations

(Na+, K+, Mg2+et Ca2+)

Ammoniaque
(NHat)

Chromatographie

ionique

Absorption atomique

Chromatographie
ionique

Colorimétrique

Chromatographie

ionique

Chromatographe io-
nique Dionex Autolon 12
Dionex séries 2000i

Dionex 300 DX

Spectrophotomeétre
d'absorption atomique a
flamme Varian AA-20

Dionex 300 DX

Auto-analyseur
Technicon I

Dionex 300 DX
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IV. RESULTATS ET DISCUSSION

s

1. RESULTATS D C LAFLAMME

1.1 Bilans ioniques de la neige

En regardant les données complétes des expériences au Lac Laflam-
me ( voir Annexe 8 ), les écarts entre le rapport des sommes des anions sur
la somme des cations ( A/ C ) sont minimes, I'écart n'est rarement plus que

10 % et ils sont semblables a ceux d'autres études.

On peut donc considérer que tous les ions majeurs ont été dosés, ce

qui respecte le principe d'électroneutralité des solutions aqueuses.
1.2 Mesur s flux d'ion

Le Tableau 7 résume les valeurs moyennes des concentrations de
H* et NO3" pour les sacs en mailles en " Nytex * au début et a la fin des ex-
périences. A la fin des expériences, on a observé que la neige avait durci et
qu‘une crolte de neige de deux a trois cm d'épaisseur était collée au sac.

On a observé aussi un changement de la structure des cristaux de neige,

donc un métamorphisme des cristaux de neige.




TABLEAU 7: Concentrations des ions dans les sacs en Nylon pour les expériences s'échelonnant dues 22

décembre 1988 au 1 février 1989 au lac Laflamme.

Ton  Maille  Expérience due 22/12/88 Expérience due 09/01/89 Expérience due 18/01/89

au 09/01/89 au 18/01/89 au 01/02/89
Concentration (1) TTest Concentration (1) TTest Concentration (1) T Test
Début Fin (2) Début Fin (2) Début Fin (2)
peq L1 peqL-1 weq L1 peqL-1 peq L-1  peq L~

H+ Nylon 40.1+£5.9 32.1+3.7 OUl 450+20 38.3+6.2 OUl 357+18 232+6.5 OUI

NO3- Nylon 40.6+0.8 34.1+£08 OUl 29.7+0.6 245+06 OUl 38.1+0.7 26.3+2.1 Oul

(1) Concentration des valeurs moyennes avec écarts-types au début et a la fin
(2) T Test au niveau de confiance de 95 %; différence significative entre la concentration du début et de la

fin (OUI ) et différence non-significative entre la concentration du début et de la fin ( NON )
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Suite a une analyse statistique ( T Test; niveau de confiance 95 % )
de ces valeurs, les résultats démontrent une baisse significative des ions Ht
et NO3- entre le début et la fin de I'expérience. Les autres ions ( CI-, SO42-,
Na+, K+, Ca2+, Mg2+ et NH4* ) n'ont montré aucune baisse significative,
certains ions avaient une augmentation significative entre le début et la fin
des expériences ( CI, Nat et K* ) qui pourrait étre due au processus de dé-

pots secs.

Comme les baisses sont semblables entre les deux ions ( en terme
de micro-équivalence ), on peut conclure qu'il y a eu une perte de HNOg3,

probablement de HNOg3 sous forme gazeuse lors du métamorphisme des

cristaux de neige.

Le Tableau 8 montre les résultats de I'expérience ( voir chapitre lI,

section 1.7 ). On s'apergoit qu'il y a eu une baisse de H+ et NO3= dans les

deux échantillons de neige, ce qui est contraire aux résultats attendus.

Donc les sacs en mailles en " Nytex " ne sont pas neutres, ils influen-
cent la concentration des ions dans la neige. On sait que pour les analyses
de l'air, spécialement pour l'acide nitrique gazeux, on utilise des filtres en

Nylon. Alors les sacs en mailles en " Nytex " qui sont faits en Nylon pour
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TABLEAU 8: Résultats de I'expérience sur I'équilibre des pressions par-

tielles de l'acide nitrique dans la neige.

Sac en mailles lons Début Fin
peq L-1 peq L-1
i H+ 71,24 26,92
( sur le dessus ) NO3- 59,93 32,84
2 Ht 44,67 12,30
(sous le dessous) NO3- 36,51 21,43

raient biaiser les résultats en adsorbant les vapeurs HNO3. Ceci aurait dimi-
nué la pression partielle de HNO3 gazeux pour provoquer un flux de HNO3

des cristaux de neige vers les espaces d'air interstitiels.

L'expérience a été refaite en laboratoire pour confirmer les premiers
résultats. On est arrivé au méme résultat, c'est-a-dire une baisse des con-
centrations de H* et NO3". Pour vérifier si de I'acide nitrique gazeux était
adsorbé par Ieé sacs en mailles en Nylon, on a placé des morceaux du sac
dans une solution de KOH 0,005 M ( solution utilisée pour extraire I'acide ni-
trique gazeux adsorbé dans les filtres en Nylon, voir chapitre Il section
3.2 ).Les analyses ont montré que I'acide nitrique était adsorbé par les sacs

en mailles en Nylon.
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En conclusion, on ne peut confirmer la perte de HNO3 gazeux des
échantillons de neige vers |'atmosphére lors du métamorphisme des cris-
taux de neige. Mais on peut conclure aussi que lors du métamorphisme des
cristaux de neige, il y a de I'acide nitrique gazeux qui est désorbé et qui se
trouve dans les espaces d'air interstitiels. En milieu non perturbé cet acide
nitrique pourrait donc migrer vers des strates de neige en concentration plus
faible ou se diffuser vers I'atmosphére. Dong, il pourrait y avoir une migra-

tion de l'acide nitrique dans le couvert nival.

1.4 Sacs en mailles de polyéthyléne et de polypropyléne

Suite & nos expériences préliminaires ( voir chapitre lll, section 1.7 ),
il fallait trouver un autre matériel qui resterait inerte dans le couvert nival. On
a décidé d'utiliser des sacs en mailles de polyéthyléne et de polypropyléne.
On a placé des morceaux de ces sacs dans des échantillons de neige en
milieu scellé. Les analyses n'ont montré aucune perte de NO3" dans I'é-
chanti[lon de neige et aucune adsorption de NOg3" sur les morceaux de po-

lyéthyléne et de polypropyléne.

2. RESULTATS DE LA CALOTTE DE GLACE AGASSIZ

Les sacs en mailles de polyéthyléne et en polypropyléne ont été uti-
lisés a la place de ceux en Nylon pour faire les principales expériences sur

le terrain a la calotte de glace Agassiz.
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2.1 Stratigraphie des tranchées de neige

La stratigraphie des tranchées montre les différentes couches d'ac-
cumulation de la neige au cours du temps. Ceci nous a aidés pour sélec-
tionner les profondeurs a échantillonner pour étudier la variation saison-
niére. Les couches annuelles sont déterminées par une couche de glace
moyenne qui survient a l'été durant la période de fonte. Au-dessus de cette
couche de glace, on retrouve une neige moins compacte et ayant de plus
gros grains de neige qui est notre neige d'été recueillie. Au-dessus de cette
neige d'été, on retrouve des couches plus compactes et de grains plus

petits qui représentent notre neige d'hiver échantillonnée.

2.2 Profils physico-chimiques

La figure 5 démontre les valeurs moyennes ( voir Annexe 4 pour les
données complétes ) des anions a différentes profondeurs pour les résultats
des tranchées de mai 1990. Les profondeurs a 10, 15, 40, 52, 95 et 115 cm
représentehf des neiges d'hiver-printemps tandis que les profondeurs a 20,

80 et 100 cm sont des neiges d'été-automne.

La figure 6 démontre les valeurs moyennes des anions et la figure 7
démontre les valeurs moyennes des cations a différentes profondeurs pour

les résultats des tranchées de mai 1991 au sud du campement ( voir Anne-
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FIGURE 5: Concentrations des anions ( Cl, NO3" et S042- ; valeurs moy-
ennes de 20 tranchées ) a partir des profils physico-chimiques
de la calotte de glace Agassiz, lle d'Ellesmere, mai 1990 ( Pro-

fondeur d'échantillonnage a titre indicatif seulement ).
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FIGURE 6: Concentrations des anions ( Cl, NO3~ et S042- ; valeurs moy-
ennes de 20 tranchées ) a partir des profils physico-chimiques
de la calotte de glace Agassiz, ile d'Ellesmere, site au sud du
campement, mai 1991( Profondeur d'échantillonnage a titre in-

dicatif seulement ).
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FIGURE 7: Concentrations des cations ( Na+, NH4+, K+, Mg2+ et Ca2+; va-

leurs moyennes de 20 tranchées ) & partir des profils physico-
chimiques de la calotte de glace Agassiz, ile d'Ellesmere, site au
sud du campement, mai 1991( Profondeur d'échantillonnage a

titre indicatif seulement ).
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xe 1 pour les données complétes ). Les profondeurs a 5, 13, 35, 50, 90 cm
représentent des neiges d'hiver-printemps tandis que les profondeurs a 22,

70, 108 et 118 cm sont des neiges d'été-automne.

La figure 8 démontre les valeurs moyennes des anions et la figure 9
démontre les valeurs moyennes des cations & différentes profondeurs pour
les résultats des tranchées de mai 1991 au nord du campement ( voir Anne-
xe 2 pour les données compléetes ). Les profondeurs a 5, 12, 32, 40 cm re-
présentent des neiges d'hiver-printemps tandis que les profondeurs a 20 et

50 cm sont des neiges d'été-automne.

On s'apergoit, par rapport aux concentrations trouvées au Lac Laflam-
me, que les concentrations sont plus faibles. Ce résultat est prévisible puis-
que le site est plus loin des sources industrielles que le lac Laflamme, donc
comme le taux de résidence dans l'air des polluants ne varie guére, un plus
faible pourcentage des polluants atteindra la calotte de glace Agassiz que

le lac Laflamme.

Les résultats démontrent, en général, des concentrations plus fortes
des anions dans la neige d'hiver que dans celle d'été. En été, le rapport de
S042-/NO3- est plus faible qu'en hiver, cela pourrait &tre dd a une plus forte
oxydation d‘es NOyx en NO3- que du SO2 en SO42- ou que l'origine des
masses d'air soit changée et que celle-ci ait un taux de NO3" plus élevé que
de SO42- ( comme en hiver au lac Laflamme, voir Annexe 8 ). Le SO42- est

I'espéce dominante pour les anions surtout I'hiver ( concentrations deux fois
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FIGURE 8: Concentrations des anions ( ClI;, NO3~ et SO42- ; valeurs moy-
ennes de 20 trénchées ) & partir des profils physico-chimiques
de la calotte de glace Agassiz, ile d'Ellesmere, site au nord du
campement, mai 1991( Profondeur d'échantillonnage a titre in-

dicatif seulement ).
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FIGURE 9: Concentrations des anions ( Na+, NHg+, K+, Mg2+ et Ca2+; va-
rleurs moyennes de 20 tranchées ) a partir des profils physico-
chimiques de la calotte de glace Agassiz, ile d'Ellesmere, site au
nord du campement, mai 1991 ( Profondeur d'échantillonnage a

titre indicatif seulement ).
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plus élevées que les autres anions ) tandis que pendant I'été, sa concentra-
tion est semblable a celle du NO3-. Le rapport SO42-/Ci- indique que plus

de 95 % du SO42- est d'origine non-marine.

Pour les cations, en général, les résultats démontrent des concentra-
tions plus fortes dans la neige d'hiver que dans celle d'été. Pour les ions
Na+, K+ et Mg2+, ils sont généralement associés avec le CI- ( origine: sels
marins en aérosols ), les résultats démontrent qu'ils suivent la méme varia-
bilité saisonniére que le CI, c'est-a-dire des concentrations plus fortes en
hiver que I'été. Ces données suggérent que les ions Na+, K+ Mg2+ et CI-
sont de mémes origines; principalement des sels marins en aérosols. Toute-
fois, le rapport Na+/ Mg2+ ( environ 2/1 ) est beaucoup plus petit que celui
de la composition d'eau de mer ( environ 7/1 ). |l parait donc qu'en dépit
d'une variation concomitante de Na+ et Mg2+ qu'une partie importante du
Mg2+ soit d'origine terrestre, en l'occurrence les affleurements de roches a

proximité du glacier.

Pour le Ca2+ et le NHg4*, leurs variabilités saisonniéres ne sont pas
semblables aux autres cations. On observe, surtout pour le Ca2+, des con-
centrations en été parfois plus grandes que celles en hiver. On en conclut
que leurs origines sont différentes des autres cations. L'origine du Ca2+
pourrait étre les matiéres particulaires poussées par le vent: des recherches
ont démontré que les matiéres particulaires avaient deux pics d'intensité
maximum, un l'hiver et l'autre I'été dans I'Arctique Canadien ( Barrie et Bar-

rie, 1990 ). Pour le NH4*, il provient principalement d'origine anthropique




( Barrie et Barrie, 1990 ) et s'associe fortement avec le S042- dans les aé-
rosols de 0,5 - 2 um, donc il devrait avoir la méme variabilité saisonniére
que le NO3" et le SO42-. Toutefois nos résultats ne démontrent pas cette va-
riabilité. Donc est-ce qu'on pourrait I'expliquer par un changement des mas-
ses d'air en provenance des régions au sud de 'Arctique ou par le fait que
I'excés du NH4* en été proviendrait de I'émission de NH3 provenant de

l'activité agricole?

Nos résultats sont conformes a ceux de I'étude de Koerner et Fischer
(1982 ) sur la variabilité saisonniere des espéces ioniques. Ces résultats
sont aussi en accord avec d'autres recherches ( Barrie et Bottenheim,
1990 ) sur la composition atmosphérique de cette région. Ces auteurs ont
observé une plus forte concentration de S042- et de NO3- dans l'air en hi-
ver provenant en grande partie de l'activité industrielle du Nord de I'Eurasie
tandis qu'en été les concentrations sont plus faibles. lls ont expliqué les for-
tes concentrations en SO42- en mars et avril par l'oxydation du SO2 en

S042- lors du changement subit entre la nuit compléte et le jour complet en

quelques semaines sans grand changement dans les conditions météoro-

logiques. Le S042- et le NO3- sont, donc, d'origine eurasienne donnant

une trés forte concentration dans les neiges déposées en mars et avril.

Les résultats suggérent qu'il y a quatre origines différentes des es-
péces ioniques trouvées dans la neige. I y'a ceux d'origines marines ( Nat,
K+, Mg2+ et CI- ), de matiére particulaire ou d'origine terrestre ( Ca2+ et

Mg2+ ), d'origines anthropiques ( NO3- et SO42- ) et de réactions photochi-
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miques ( NO3" et SO42- ). Ces résultats démontrent que la neige refléte gé-
néralement la composition saisonniere des aérosols atmosphériques tels

que rapportés par Barrie et Hoff ( 1985 ).

Le profil physico-chimique, toutefois, ne nous renseigne pas sur ['é-
volution physico-chimique qui aurait pu se produire pendant la saison une

fois la neige déposée au sol.

2.3 Mesures des flux d'ions a l'interface neige-atmosphére

Afin d'étudier I'évolution physico-chimique de la neige au sol, nous
avons utilisé la méthodologie développée au lac Laflamme. Nous sommes
conscients que cette méthodologie de mesures des flux a l'interface neige-
atmosphére en utilisant la neige homogénéisée dans des sacs en mailles
ne représente qu'approximativement la situation réelle d'interaction neige-
atmosphére. Nous considérons, toutefois, que le rapport des superficies nei-
ge/fibre plastique dans les sacs en mailles est assez élevé afin de minimiser

des effets‘de masquage de la neige par le plastique pendant I'expérience.

2.3.1 Expériences de 1990

Les résultats de I'expérience de 1990 ( voir Annexe 5 ) ne seront pas
discutés car au site recouvert d'une toile opaque, les échantillons de neige
ont fondu durant la derniére journée quand des conditions météorologiques

ont provoqué la chute de la toile. Ceci a entrainé une perte de 20 % d'eau
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en moyenne pour les échantillons en sacs, donc rendant les comparaisons
entre le site ouvert a la radiation solaire et celui recouvert d'une toile opa-

que impossible.

2.3.2 Expériences de 1991

Le Tableau 9 résume:les valeurs moyennes des concentrations de
CI-, Br-, NO3" et SO42- et le Tableau 10 résume les valeurs moyennes des
concentrations de Na+, K+, Ca2+, Mg2+ et NH4* ( voir Annexe 3 pour les -
données complétes ) au début ( 16 mai ) et a la fin ( 22 mai 1991 ) de l'ex-
périence pour le site ouvert a la radiation solaire, le site recouvert d'une toi-
le transparente laissant passer la lumiére du visible et le site recouvert

d'une toile opaque.

ll'y a eu plusieurs neiges de compositions chimiques différentes ho-
mogénéisees a cause de beaucoup de neige demandée et le faible volume
des sacs en plastiques. Ceci explique le fait que la composition chimique

des neiges homogénéisées au début des trois sites est différente.

L'utilisation du systéme de chromatographie ionique 300 DX nous a
permis d'étudier la dynamique du bromure. En effet, les concentrations de
bromure mesurées dans la neige ( 2,3 ug L-1) sont trés faibles comparées

a celles du chlorure (70 ug L-1), du nitrate ( 420 pg L-1 ) et du sulfate ( 430



TABLEAU 9: Concentrations des anions dans les sacs en mailles au début ( 16 mai 1991) et a la fin ( 22 mai

11991) de l'expérience & la calotte de glace Agassiz, lle d'Ellesmere

lon  Maille Site couvert (4) Site transparent ( 5) Site découvert ( 6)
(1) Concentration (2) TTest Concentration (2) TTest Concentration (2) T Test
Début Fin (3) Début Fin = (3) Début Fin (3)
poll  pg L] gLl ug L poll  ug Lt

Cl- PE 677116 80442 OUl 600+16 85416 OUl 71.7+24 1025+9.1 OUI
PP 615+5.1 928+7.9 OUl 65.7+9.1 734+56 OUl 642+21 70.3+15 OUI

Br- PE 228+0.11264%0.12 OUl 222+0.13263+.21 OUl 2.16+0.092.59+0.1 OUI
PP 2.28+0.082.93+0.16 OUl 2.30+0.192.55+0.16 OUl 2.08+0.112.30+0.08 OUI

NO3- PE 426.817.944311£52 OUl 439.4+25451.0+7.8 OUl 4092+8.1417.7+6.4 NON
PP 431.71+4.4452.1+12 OUl 427.6+2.8447.0+6.8 OUl 409.0+ 16 420.5+ 11 NON

3042f- PE 3965133 433.41+£29 OUl 3244+18 3826+ 14 OUl 506.8+ 31 5559+26 OUI
PP 360.4 +45 441.7+51 OUI 378.3+33 405.3+14 OUl 437.5+ 60 480.4+36 NON

(1) Sacs en mailles de polyéthyléne ( PE ) et de polypropyléne ( PP ).

(2) Concentration des valeurs moyennes avec écarts-types au début et a la fin de I'expérience.

(8) T Test au niveau de confiance de 95 %,; différence significative entre la concentration du début et de la
fin ( OUI ) et différence non-significative entre la concentration du début et de la fin ( NON ).

(4) Site couvert; site recouvert d'une toile opaque.

(5) Site transparent; site recouvert d'une toile transparente.

(6) Site découvert; site ouvert a la radiation solaire.




TABLEAU 10: Concentrations des cations dans les sacs en mailles au début ( 16 mai 1991) et a la fin ( 22

mai 1991) de I'expérience a la calotte de glace Agassiz, lle d'Ellesmere

lon  Maille Site couvert (4) Site transparent ( ) Site découvert ( 6)

(1)  Concentration (2) TTest Concentration (2) TTest Concentration (2) T Test

Début Fin (3) Début Fin (3) Début Fin (3)

_uglt ugit ugl-l gL ugl-l gLt

Na+ P 13.0+ 1.0 188+0.7 OUl 154+3.0 23.7+59 OUl 185+0.6 27.3+3.0 OUI
PP 11.0+24 231+29 OUl 16.8+1.7 186+29 OUl 172+13 198+0.7 OUI

K+ PE 3.86+0.593.91+0.43 NON 0.76+1.0 0.99%058 NON 098+0.610.78%0.35 NON
PP 3.54 +£0.684.53+0.74 NON 0.65+0.790.68+0.56 NON 15+1.2 1.16+0.49 NON

Cal+ PE 6024+72 287.7+21 OUl 309%5.8 347 +98 OUl 61.9+39 416 +50 OulI
PP 50.4%+7.6 451+ 42 OUlI 543+9.1 289+162 OUlI 68+ 16 163 + 17 Oul

M92+ PE 10.1+0.4 388%+94 OUlI 18.0%x1.1 56.7+29.6 OUlI 179+1.0 86.1+17.7 OUI
PP 81+08 88+13 OUl 18.7+0.6 47 +27 OuUl 81+06 216+1.6 OUI

NH4+ PE 264%2.4 27.0t26 NON 291135 359%35 OUl 27.1+58 354+6.0 OUI
PP 26.8+25 27.7+22 NON 289+14 36.3+x4.1 OUl 271+1.7 37.3x2.1 Oul

(1) Sacs en mailles de polyéthylene ( PE ) et de polypropyléne ( PP )

Concentration des valeurs moyennes avec écarts-types au début et a la fin

T Test au niveau de confiance de 95 %; différence significative entre la concentration du début et de la
fin ( OUI ) et différence non-significative entre la concentration du début et de la fin ( NON )

Site couvert; site recouvert d'une toile opaque.

Site transparent; site recouvert d'une toile transparente.

Site découvert; site ouvert a la radiation solaire.
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ug L-1) ce qui pourrait expliquer qu'elles n'ont pas été détectées dans les
autres recherches. Un test colorimétrique confirme la présence du bromure

dans la neige telle que mesurée par chromatographie ionique.

Suite & une analyse statistique ( T Test; niveau de confiance 95 % )
de ces valeurs, les résultats démontrent en presque totalité une augmenta-
tion significative des espéeces ioniques entre le début et la fin de I'expérien-

ce.

Pour le CI" et le Br- ( voir Tableau 9 ), les augmentations sont signifi-

catives pour les trois sites.

Pour le NO3" ( voir Tableau 9 ), les augmentations sont significatives
pour le site recouvert d'une toile opaque et le site recouvert d'une toile
transparente. L'augmentation est non-significative pour le site ouvert a la ra-
diation solaire autant pour les sacs en mailles de polyéthyléne qu'en poly-

propyléne.

Pour le SO42- ( voir Tableau 9 ) les augmentations sont ;i'gnificatives
pour les trois sites sauf pour le site ouvert a la radiation solaire pour les sacs
en mailles de polypropyléne. Statistiquement, I'augmentation est non-signi-
ficative a cause des écarts-types trop grands des deux valeurs moyennes,
mais le Tableau 9 démontre qu'il y a une augmentation appréciable par rap-

port aux deux autres sites.
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Pour le Na+, Ca2+ et Mg2+ ( voir Tableau 10 ), les augmentations

sont significatives pour les trois sites.

Pour le K, il n'y a aucune augmentation significative; les concentra-
tions étaient tres faibles ( prés de la limite de détection du chromatographe

ionique ).

Pour le NH4* ( voir Tableau 10 ), les augmentations sont significati-
ves pour le site recouvert d'une toile transparente et le site ouvert a la radia-
tion solaire. Pour le site recouvert d'une toile opaque, les augmentations
sont non-significatives autant pour les sacs en mailles de polyéthyléne que

de polypropyléne.

2.3.2.1 Apports et flux nets

L'apport total se calcule par I'équation suivante:

A=A[C]xV (4)

ou A apport total de I'espéce anionique ( ug );
A[C 1 différence de concentration entre la fin et le début de I'expé-
rience (pg L-1);

Vv volume de neige fondu ( L ).
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Le flux net se calcule par I'équation suivante:

Fn=___A (5)
Sxt

ol Fn flux net de I'espéce anionique ( ug m2 s-1);
apport total de I'espéce anionique ( ug );
S superficie de neige exposée a l'atmosphére ( m2 );

t temps total de I'expérience ( s ).

Le Tableau 11 nous montre les augmentations en apport total et le
flux net des espéces anioniques et le Tableau 12 celui des espéces catio-

niques.

Ces apports représentent des apports nets d'ions vers le couvert de
neige par le processus de dépdts secs plus les transformations de ces es-
peces chimiques dues a d'autres processus a l'interface neige-atmosphére
pendant I'expérience. Dans le cas de NO3" au site ouvert a la radiation so-
laire, la différence entre les flux a ce site-ci et ceux recouverts d'une toile
opaque et d'une toile transparente est attribuée a l'influence de la lumiére
( voir ci-dessous ) car I'exposition de la surface de neige a l'air ambiant ne

differe guére dans les deux cas.
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TABLEAU 11: Apports et flux nets des espéces anioniques calculés a la

calotte de glace Agassiz, lle d'Ellesmere, mai 1991.

Espéces Apport Flux net Site( 1)
anioniques ug L-1 pg m2 s-1

1,26 - 3,13 1,08 - 2,68 x 10-4 SR

c- 0,77 - 2,54 0,66 - 2,18 x 10-4 ST
0,61 - 3,08 0,52 - 2,64 x 10-4 SO

0,036 - 0,065 3,09 - 5,57 x 106 SR

Br 0,025 - 0,041 2,14 -3,52 x 106 ST
0,022 - 0,043 1,89 - 3,69 x 10-6 SO

1,63 - 2,04 1,40 - 1,75 x 104 SR

NO3- 1,16 - 1,94 0,99 - 1,66 x 10-4 ST
0,85 - 1,15 0,73-0,98 x 104 SO

3,69 - 8,13 3,16 - 6,97 x 104 SR

S042: 2,70 - 5,82 2,31 - 4,99 x 104 ST
4,29 - 4,91 3,68 - 4,21 x 104 SO

(1) SR, site recouvert d'une toile opaque; ST, site recouvert d'une toile

transparente; SO, site ouvert i la radiation solaire.
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TABLEAU 12: Apports et flux nets des espéces cationiques calculés a la

calotte de glace Agassiz, ile d'Ellesmere, mai 1991.

Espéces Apport Flux net Site( 1)
anioniques pg L-1 pg m-2 s-1

5,88 - 12,66 0,50 - 1,09 x 104 “ SR
Na+ 1,86- 8,34 0,16 - 0,72 x 104 ST
2,62- 875 0,22 - 0,75 x 104 SO
227,54 - 400,16  1,95-3,43x 10-3 SR
Ca2+ 234,95 - 315,72 2,01-2,71x10-3 ST
95,39-354,30 0,82-3,04 x 10-3 SO
28,70 - 80,26 2,47 - 6,88 x 104 SR
Mg2+ 28,61 - 38,71 2,45-3,32x 104 ST
3,43 - 68,25 0,29 - 5,85 x 104 SO
0,59- 0,82 0,51-0,70x 105 SR
NHg+ 6,78 - 7,47 5,81 - 6,40 x 10~ ST
8,32 - 10,19 7,13-8,74 x 107 SO

( 1) SR, site recouvert d'une toile opaque; ST, site recouvert d'une toile

transparente; SO, site ouvert a la radiation solaire.
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Dans le cas de NH4t* au site recouvert d'une toile opaque, la diffé-
rence entre les flux a ce site-ci et les deux autres pourrait étre attribuée a
l'influence de la Iumiére. On pourrait expliquer ce processus par l'oxydation
possible du NH4%+ par des oxydants ( ex. H2O2 ) au site recouvert d'une toi-
le opaque. Pour les deux autres sites, la vitesse d'oxydation serait beau-
coup moindre car les oxydants seraient aussi photolysés par la lumiére
( Neftel et al., 1987; Sigg et al., 1987 ), donc des dépdts nets plus élevés
pour le site ouvert a la radiation solaire et le site .recouvert d'une toile trans-
parente que celui recouvert d'une toile opaque. Pour les autres espéces io-

niques, les apports sont semblables entre les trois sites.

Pour le Ca2+, ces flux élevés s'expliquent par le fait qu'en mai 1991,
les montagnes avoisinantes du glacier étaient & nues ( non-recouvertes de
neiges ) et que le Ca2+ origine principalement de matiéres particulaires en
aérosols. Donc le Ca2+ aura été transporté facilement par le vent pour se

déposer sur le glacier.

2.3.2.2 Vitesse de dépdts secs

Le Tableau 13 reproduit les valeurs de Vd pour le NO3" et le S042-
que nous avons obtenues en utilisant des valeurs de concentrations atmo-
sphériques de I'étude de Barrie et Hoff ( 1985 ) portant sur I'analyse de la

qualité de l'air arctique pendant six ans. Nous n'avons pu mesurer la qualité
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TABLEAU 13: Vitesses de dépéts secs ( Vd ) calculées a la calotte de glace
Agassiz en mai 1991 et celles rapportées dans la littérature;

concentration des anions dans l'atmosphére arctique.

Anions vd mesurées( 1) vd littérature( 2) c(3)

cm s 1 cm s°1 pg m-3

0,19-0,23 (SR)
NO3- 0,13-0,22 (ST) 1,0 0,075
0,10-0,13 (SO)
0,063-0,14 (SR)
S042- 0,046 - 0,10 ( ST) 0,1 0,500
0,074 - 0,084 ( SO)

(1) SR, site recouvert d'une toile opaque; ST, site recouvert d'une toile
transparente; SO, site ouvert a la radiation solaire.

( 2 ) Valeur moyenne; Dasch et Cadle, 1985; Cadle et al., 1985; Johansson
et Granat, 1986.

( 3 ) Concentrations atmosphériques tirées de Barrie et Hoff 1985.

de l'air durant les expériences, c'est pourquoi nous prenons leurs valeurs

en supposant qu'elles seraient du méme ordre de grandeur que celles du-

rant nos expériences.
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Nous n'avons pas calculé Vd pour les autres ions car nous n'‘avons
pas trouvé dans la littérature des valeurs de concentrations atmospheériques

totales pour ces espéces.

Les valeurs de Vd de SO42- sont en accord avec celles rapportées
dans la littérature, et ceci, pour les trois sites. Pour NO3~, les valeurs de Vd
mesurées sont nettement plus faibles que celles de la littérature pour les
trois sites. A priori, ces constats pourraient étre le résultat des caractéristi-
ques ou des processus physico-chimiques a l'interface neige-atmosphere.
En ce qui concerne les caracteristiques physiques de la neige par rapport
au processus de dépdts secs, nous croyons qu'ils sont similaires a la neige
d'autres régions puisque le taux de dép6t sec de SO42- ne différe guére de
ceux rapportés pour cette espéce dans d'autres milieux nivaux. Toutefois,
sous les conditions météorologiques arctiques ( température et irradiation
solaire ), des processus tels qu'une réémission de HNO3 lors du métamor-
phisme des cristaux de neige ou une transformation photochimique de cette

espece pourraient se produire.

Les valeurs non-significatives de Vd de 0,097 - 0,13 cm s-1 au site
ouvert a la radiation solaire par rapport a celles significatives de 0,19 - 0,23
cm s-1 pour le site recouvert d'une toile opaque pourraient étre expliquées
par un processus photochimique ( I'acide nitrique se transformerait par I'ef-
fet de la radiation solaire en oxyde nitrique " NO2 " ; Neubauer et Heumann,
1988 ) au site découvert. Ces observations renforcent notre proposition de

la présence des processus autres que ceux des dépdts secs, c'est-a-dire les
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réactions photochimiques impliquant des espéces azotées a l'interface nei-
ge-atmosphére sous l'influence de la radiation solaire. Toutefois, I'hypothé-
se ne peut-étre validée que par des méthodes indépendantes de mesures

photochimiques " in situ " ou au laboratoire.

3. RESULTATS DU SIMULATEUR DE COUVERT NIVAL

Afin de discriminer entre les processus physico-chimiques initiés par
la lumiére de ceux qui se produisent sans lumiére sur les espéces azotées

NO3- et NH4t, nous avons utilisé le simulateur de couvert nival en noirceur.

3.1 Analyse des filtres en Téflon et en Nylon

Les analyses faites sur les filtres en Nylon et en Téflon a la fin des ex-
périences n'ont montré aucune substance chimique adsorbée sur les filtres
dans les deux expériences ( 2 et 3 ). On assume alors qu'il n'y a pas eu de

perte de HNOg vers I'atmosphére.

3.2 Evolution physico-chimique des strates nivales dans le simulateur de

couvert nival

Les Tableaux 14 et 15 montrent la concentration moyenne des

anions a différents niveaux du couvert nival suite aux deux derniéres expé-
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TABLEAU 14: Concentrations moyennes des anions a différents niveaux du
couvert nival pour I'expérience sur le simulateur de couvert

nival du 29 janvier au 9 février 1993.

[CI] [NO3"] [ S042-] Strate
mg L-1 mg L1 mg L-1
5,96 6,37 1,83 Strate 1
supérieure

5,82 6,22 1,94 Strate 2
5,93 6,09 1,94 Strate 3
6,03 6,10 1,94 Strate 4
6,02 6,16 1,95 Strate 5
5,30 5,94 1,92 Strate 6

inférieure
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TABLEAU 15: Concentrations moyennes des anions a différents niveaux du

couvert nival pour I'expérience sur le simulateur de couvert

nival du 12 mars au 29 mars 1993.

[CI] [NO3] [ S042] Strate
mg L1 mg L-1 mg L-1 .

3,66 1,51 1,15 Strate 1
supérieure

3,57 1,52 1,16 Strate 2

3,33 1,52 1,17 Strate 3

2,96 1,47 1,20 Strate 4

3,62 1,58 1,24 Strate 5
inférieure

riences sur le simulateur de couvert nival ( voir Annexe 6 et 7 pour les don-

nées complétes ). Chaque strate représente environ 10 cm de neige conte-

nue a l'intérieur du simulateur, la strate 1 étant toujours celle au-dessus,

donc a'la température la plus basse. Les concentrations de départs des

anions sont montrées au Tableau 16.
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TABLEAU 16: Concentrations des anions au début des expériences dans

le simulateur de couvert nival.

Dates des expériences sur le ol NOg3" S042-
simulateur de couvert nival mgll  mgl! mglL-1
29 janvier au 9 février 1993 5,94 6,15 1,91

12 mars au 29 mars 1993 3,52 1,49 1,17

A la fin des deux expériences, nous avons observé un changement
dans la structure des cristaux de neige, de flocons de neige, ils étaient
transformés en grains arrondis liés entre eux. Donc le métamorphisme de la
neige a eu lieu dans le simulateur de couvert nival sous l'influence du gra-
dient de température. De plus, nous avons remarqué un dépét de givre sous
le dessous du couvercle du réfrigérant du haut. L'origine de ce givre aurait
pu étre le résultat d'une condensation de vapeur d'eau a partir des apports
d'air médical ou la perte de vapeur d'eau de la surface de la neige. Nous en
sommes venus a la conclusion que la formation de givre reléve surtout des
apports d'ainmédical, car nous n'‘avons pas observé une diminution de la
hauteur de neigé dans le simulateur. ( Eric Brun, communication personnel-

le).

3.3 Echanges neige-atmosphére

Pour le Tableau 14, on constate aprés une analyse statistique ( T

Test; niveau de confiance 95 % ) qu'il n'y a aucune perte d'espéeces chimi-
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d'air n'ont rien révélé. Nous observons une migration de la strate 1 vers la

strate 2 pour le SO42- et une migration de tous les anions de la strate 6

vers la strate 5, les autres strates sont restées stables.

Pour le Tableau 15, on constate aprés une analyse statistique ( T
Test; niveau de confiance 95 % ) qu'il n'y a aucune perte d'anions vers l'at-
mosphére de la strate 1 ce qui confirme les résultats de la premiére expé-
rience. Nous observons une migration de la strate 3 vers la strate 2 et en-
suite vers la strate 1 pour le ClI-, une migration de la strate 1 vers la strate 2
et de la strate 4 vers la strate 3 pour le NO3~, une migration de la strate 3

vers la strate 4 pour le SO42- et une migration de tous les anions de la

strate 4 vers la strate 5.

3.4 Migration dans le couvert nival

Afin de discuter de la migration dans le couvert nival ( entre les stra-
tes ), il faudrait distinguer la migration réelle des espéces chimiques de la

migration apparente.

Les migrations réelles des espéces chimiques sous formes gazeuses
une fois désorbées des cristaux de neige peuvent se faire par diffusion ou
convéction avant d'étre capté par d'autres cristaux. Dans le cas de couvert
nival en milieu naturel, les deux processus pourraient étre actifs. Dans notre
simulateur de couvert nival, seulement la diffusion sera active. En ce qui

concerne la migration des ions désorbés des cristaux de neige, elle peut se




76

faire par l'effet phorétique di a la diffusion de vapeur d'eau ou par gravité
dépendant de la grandeur de I'aérosol rejeté; ou par déplacement sous l'in-
fluence des charges électrostatiques. Dans le cas du couvert nival en milieu
naturel, ce processus serait surtout actif a l'interface neige-atmospheére ( su-
blimation, vent ). Dans le cas du simulateur de couvert nival, nous croyons
que ces processus soient peu en évidence et qu'il y aurait trés peu de mi-
gration avant que les espéces chimiques soient captées de nouveau par

d'autres cristaux.

Par opposition a la migration réelle, il y aura une migration apparente
des espéces chimiques s'il y a eu une migration de vapeur d'eau seulement
entre les strates. Donc une strate qui perdrait de I'eau par la diffusion de va-
peur verra ses concentrations augmentées tandis que l'autre qui gagnerait
l'eau par cristallisation de vapeur d'eau en provenance de la premiére verra
les siennes diminuées sans que sa charge chimique soit changée. Dans le
cas d'une migration apparente, chaque espéce démontrerait le méme com-

portement.

Dans le cas d'une migration réelle, les taux de migration pourraient
fortement varier selon le degré d'adsorption de I'espéce et sa nature gazeu-
se ou ionique. Une migration réelle pourrait donc se manifester par une
augmentation inégale des espéces chimiques dans des strates juxtapo-
sées. Par contre, une migration apparente donnerait toujours une augmen-

tation ou une diminution égale pour toutes les especes.
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Pour les deux expériences, il y a une migration dans la strate infé-
rieure dont I'ampleur est plus grande que les migrations dans les autres
strates. On devait s'attendre a ce résultat s'il y avait migration apparente
dans le couvert nival; car on retrouve a ce plus bas niveau la température la
moins froide, les plus grandes pressions de vapeurs d'eau et le degré de
diffusion le plus élevé de vapeur d'eau vers les strates au-dessus. Par con-
tre, s'il y a une migration réelle, on s'attend & l'observer plus ensévidence
dans la derniére strate car la vitesse de métamorphisme des cristaux de nei-

ge est la plus élevée.

Toutefois, la direction des flux entre la derniére strate et celle au-des-
sus s'oppose pour les deux expériences; pour la premiére expérience, une
migration de la strate inférieure vers la strate supérieure et le contraire pour
la deuxiéme expérience. A ce stade-¢i, on ne peut pas expliquer ce change-
ment de flux n‘ayant aucune information sur I'évolution plus précise des dé-

placements des espéces chimiques pendant la période expérimentale.

Méme si la vitesse de métamorphisme et le degré de diffusion de va-
peur d'eau sont moins élevés aux strates supérieures, il existe une possibi-
lité de migration des ions que nous observons aussi dans les deux expé-

riences.

On ne peut pas conclure si les migrations dominantes sont réelles ou
apparentes a partir d'une analyse de transfert de vapeur d'eau a l'intérieur

du couvert nival, la densité des strates n'ayant pas été prise. L'analyse des
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différents taux de migration entre la derniére strate et celle au-dessus ( ex-
périence #1 CI-, 18 peq L-1; NO3-, 3,4 neq L-1; SO42-, 0,2 peq L-11 expé-
rience #2 CI-, 1,8 peq L-1; NO3-, 1,5 peq L-1; SO42-, 1,4 peq L-1) suggére
fortement la prédominance de la migration réelle de ces espéces chimiques
a l'intérieur du couvert nival. Pour les autres migrations reportées aux stra-
tes supérieures, on peut conclure qu'elles sont réelles puisque seulement

quelques especes chimiques ont migré et non la totalité.

On constate donc qu'il y a une possibilité de migration des anions
dans le couvert nival lors du processus de métamorphisme des cristaux de
neige mais qu'aucune perte n'a lieu vers l'atmosphere. La perte possible
d'ions vers l'atmosphére ne peut-étre expliquée a elle seule par le proces-
sus de métamorphisme des cristaux de neige. Des recherches futures avec
le simulateur de couvert nival pourraient porter sur la photochimie et I'utili-

sation de peroxydes dans l'air passant dans le systeme d'air.
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V. CONCLUSION

Au lac Laflamme, bien que les sacs en mailles en Nylon n'étaient pas
inertes, on voit que lors du métamorphisme des cristaux de neige, il y a dé-
sorption d'acide nitrique gazeux. Cet acide nitrique gazeux pourrait migrer
dans le couvert nival ou étre réémis vers l'atmosphére.

Sur la calotte de glace Agassiz, les profils physico-chimidues des
tranchées de neige ont montré une variabilité saisonniére, des pics maxi-
mums en hiver et des pics minimums en été, ce qui confirme d'autres études
faites dans les environs ( Koerner et Fisher 1982, Barrie et Bottenheim

1990).

Pour la mesure des flux d'ions a l'interface neige-atmosphére, nous
avons observé que des gains d'ions résultant de dépdts secs. La vitesse de
dépét sec calculée pour le SO42- correspond a celles rapportées dans la
littérature. Par contre, la vitesse de dépdt sec calculée pour le NO3- est plus
faible aue celles rapportées. De plus, on a observé un flux plus faible de
NO3- au site ouvert a la radiation solaire par rapport a ceux du site couvert
d'une toile transparente et du site couvert d'une toile opaque. D'autres étu-
des sur ce phénoméne doivent étre entreprises afin de déterminer directe-
ment si les processus photochimiques pourraient jouer un réle dans la dy-

namique de NO3" a l'interface neige-atmospheére.
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On a découvert du bromure dans la neige lors de cette étude. On doit
étudier sa variation saisonniere dans le couvert nival car cette espéce chi-
mique serait impliquée lors de la diminution de I'ozone dans l'atmosphére

de I'Arctique Canadien ( Finlayson-Pitts et al. 1990 ).

Pour le simulateur de couvert nival, nous avons observé une migra-
tion réelle des ions dans le couvert lors du métamorphisme des cristaux de
neige. Par contre, on n'a observé aucune perte d'acide nitrique vers l'atmo-
sphére. On en conclut qu'il n'y a pas de perte d'acide nitrique vers l'atmo-
sphére en l'absence de lumiére. Toutefois, les études sur le terrain démon-
trent que la lumiére peut jouer un réle dans la dynamique de NO3- a l'inter-
face neige-atmosphere ( résultats du glacier Agassiz ). Afin de vérifier ce
phénoméne, on doit étudier l'influence de la lumiére sur la neige dans le

simulateur de couvert nival ayant une source d'irradiation lumineuse.
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ANNEXE 1: Analyses chimiques des échantillons de neige fondue recueillis dans les tranchées du site au

sud du campement pour la mesure du profil physico-chimique en mai 1991.

Tranchée Profondeur Cl Br NO3- SO42- Na+t K¥  Ca2t Mg2+ NHa+

5 14,3 54,5 105,0 3,8 1.3 26,0 6,2 5,3

13 203,0 300,6 1956 103,6 54 67,4 21,5 18,8

22 62,1 99,9 80,5 14,7 2,3 901,9 104,3 8,4

35 48,3 180,6 374,8 10,5 3,0 103,5 22,8 9,3

1 50 125,2 76,7 234,1 52,6 3,0 48,5 15,3 2,2
70 17,4 124,3 98,5 0,2 1,1 11,4 2,8 8,3

90 83,4 181,8 838,0 32,6 3,3 76,8 18,5 14,8

108 41,7 85,6 1432 14,0 2,6 461,8 36,1 3,8

118 26,7 94,6 94,0 8,0 3,7 43,7 6,1 4.4

5 22,5 52,0 116,7 7,5 1,4 20,6 4,3 6,3

13 159,5 349,4 191,8 62,2 4,4 57,3 13,6 26,2

22 30,0 116,5 91,9 4,5 1,6 99,7 17,1 15,3

35 43,4 132,2 110,6 6,6 1,6 23,8 5,0 5,6

2 50 137,1 79,6 224,7 62,8 3,3 31,7 12,9 3,2
70 16,9 119,1 51,0 0,3 1,2 12,9 3,0 6,2

90 64,8 175,2 574,0 28,9 2,7 25,7 8,6 9,7

108 42,2 56,2 76,6 15,0 1,7 120,6 13,9 3,5

118 49,7 205,3 179,5 8,0 2,2 60,0 10,7 16,9




Annexe 1: suite

Tranchée Profondeur Cl- Br
cm

5 120,5
13 32,9
22 29,7
35 53,2
50 27,7
70 15,5
90 86,1
108 40,6
118 36,8
5 111,6
13 40,4
22 26,4
35 55,3
50 43,4
70 20,3
90 48,4
108 45,8
118 46,2
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Annexe 1: suite

Tranchée Profondeur CI Br- NO3- S042- Nat K+  Ca2+ Mg+ NHa+

cm “g L-1

5 180,0 42,2 4315 1021 50 41,4 145 46

13 86,5 2705 1441 272 32 398 9,0 202

22 19,5 62,1 28,1 3,4 1,9 12,3 5,0 5,2

35 58,0 289,6 178,7 7,0 2,4 43,9 8,2 17,8

5 50 97,8 325,1 382,9 32,3 2,5 5,6 7,8 3,0

70 17,1 122,1 60,6 0,7 1,8 5,2 4,7 4.5

90 71,6 236,9 493,0 18,4 3,0 56,5 10,3 10,3

108 44,5 49,2 121,3 21,2 2,6 42 1 7,6 2,0

118 48,0 165,8 128,2 11,5 2,9 57,4 9,8 14,2

5 157,4 138,5 413,7 83,3 4.0 46,4 13,4 2,6

13 58,0 49,7 12,4 3,3 1,8 5,2 4,2 3,4

22 47,8 129,5 57,2 15,2 2,1 18,0 6,2 6,3

35 63,3 354,4 179,7 10,2 3,8 38,1 7,4 14,7

6 50 66,5 148,4 318,7 27,6 2,8 11,9 7,0 3,4

70 17,0 117,9 91,8 1,3 2,0 7,8 4,2 6,8

90 66,0 3,16 219,6 372,7 17,9 2,8 46,9 8,8 12,4

108 131,5 41,7 40,3 18,2 2,3 75,8 8,9 2,6

118 22,9 50,0 48,6 8,2 2,0 66,6 8.0 2,7




Annexe 1: suite

Tranchée Profondeur Cl Br NO3- SO042- Nat K+ Cal+ NHg4+

cm ug L-1

5 38,3 82,5 220,0 12,2 4,0 40,5 6,8 7.1

13 238,7 336,8 190,2 111,2 7,6 38,5 16,8 25,0

22 12,8 45,9 23,1 2,7 16,6 3,1 6,1

35 114,6 166,9 540,6 27,5 5,0 53,4 12,6 12,4

7 50 29,0 145,9 245,0 10,8 3,6 12,9 4,3 5,8

70 13,8 80,2 319,7 3,3 10,8 2,7 14,2

90 32,8 205,6 170,2 3,1 28,3 5,2 13,2

108 79,3 44,7 104,4 29,1 4,0 19,2 7.0 2,5

118 88,3 243,5 462,0 24,9 5.0 54,7 15,6 32,4

5 102,8 58,5 227,8 41,9 4,4 55,9 14,4 5,4

13 123,5 322,3 184,5 32,2 4,9 56,8 12,2 26,1

22 15,7 51,0 22,6 2,6 18,0 4,4 6,4

35 51,6 2,10 206,8 2471 8,4 3,6 100,1 13,8 13,8

8 50 27,0 220,8 189,6 7,2 3,3 8,0 3,0 5,0

70 11,5 75,3 302,7 3,0 10,9 2,8 11,0

90 123,1 295,4 561,6 39,7 52 105,1 24,4 13,6

108 94,9 47,7 78,3 36,6 4,3 13,8 8,5 4,3

118 28,1 83,4 31,2 3,5 12,0 4,1 10,9




Annexe 1: suite

Tranchée Profondeur CI- Br- NO3- SO042- Nat K+ Cal+ Mg2+ NH4+
cm uQ:L.‘]
5 118,0 80,3 268,44 56,6 4,4 44,8 11,0
13 83,8 278,9 131,6 23,5 3,3 37,2 8,3 12,9
22 10,1 54,2 16,9 2,1 10,2 6,3
35 25,5 94,3 86,1 6,4 2,4 15,5 5,2 4,3
9 50 66,4 237,8 217,5 20,2 3,0 5,2 3,5
70 8,1 125,9 346,2 2,6 7,6 11,1
90 56,4 121,7 386,8 17,2 3,7 23,6 6,3 7,1
108 37,8 93,7 111,83 14,2 3,2 120,99 11,0 3,8
118 64,1 183,0 191,0 18,6 3,8 32,3 7,9 14,1
5 142,1 92,6 353,8 65,5 4.7 30,3 10,9
13 45,4 196,3 91,3 13,0 3,1 39,1 7.2 7,3
22 13,0 52,6 15,4 4,4 2,2 16,9 5.2 3,7
35 39,5 92,7 189,9 12,9 3,6 60,3 9,1 4,7
10 50 161,3 283,2 389,2 47,3 5,6 11,1 15,1 8,0
70 4,2 72,1 3254 2,7 10,4 9,6
90 49,0 126,4 389,4 16,7 3,4 26,1 7,1 7,0
108 36,9 98,4 108,6 13,2 2,8 118,6 12,0 4,6
118 5,1 90,4 5,6 2,4 7.0




Annexe 1: suite

Tranchée Profondeur Cl Br- NO3~ SO42- Nat K+ Ca2+ Mg2+ NHg4t
cm ug L-1
5 91,3 114,5 305,4 34,8 3,6 38,1 8,2 7,5

13 36,1 63,6 84,8 13,7 3,0 14,2 5,2 4,0
22 149,4 213,6 109,5 80,3 4,8 26,8 13,2 10,8
35 45,7 214,8 2422 9,8 3,4 87,5 12,4 14,4

11 50 114,7 166,6 347,7 36,6 3,8 7,6
70 57 69,3 75,4 4,8 2,8 33,0 5,6 7,6
90 11,7 82,6 21,2 4,9 25 5.5
108 142,4 51,5 257,5 64,7 3,8 48,5 13,6
118 21,2 45,2 32,5 9,5 2,9 46,0 6,6 3.1
5 62,5 108,2 284,7 21,2 3,3 33,8 73 4,2
13 4,4 71,2 30,0 2,4 13,3 6,5
22 5.7 14,2 7,4 2,6 21,3 5,0 6,6
35 64,1 196,2 213,4

12 50 171,1 946 2134 85,9 4,6 22,5 14,6
70 7,2 73,8 187,4 4,6 3,0 25,1 4,9 7,7
90 82,8 221,0 614,2 32,2 4,5 43,9 12,2 15,6
108 29,6 83,3 123,9 11,5 3,0 1242 V.7 4,6
118 50,6 208,6 73,2 7.6 3,3 41,0 7,3 9,3




Annexe 1: suite

Tranchée Profondeur Cl- Br- NO3- S042- Nat K+ Ca2+ Mg2+ NHgt
5 165,2 106,8 448,44 87,5 9.2 44 3 18,8 5,8

13 32,2 147,6 65,8 8,1 2,8 31,3 5,9 6,6

22 9,3 47,5 10,3 2,5 20,6 6,8

35 43,3 146,6 198,4 9,8 2,8 92,9 15,1 7.6

13 50 43,1 204,8 272,0 16,9 3,1 10,8 6,0 6,2
70 7,3 108,8 147.,4 3,5 9,5 10,8

90 37,9 301,4 331,2 9,7 3,5 47,7 9,1 10,9

108 70,4 135,4 206,5 23,4 3,9 124,0 22,5 41

118 3,2 28,7 2,7 2,4 16,1 7,9

5 136,8 120,8 390,8 66,5 4,6 45,7 17,2 6,4

13 45,4 184,6 77,6 11,6 3,4 33,2 6,8 8,3

22 28,9 77,4 27,2 8,7 3,2 23,8 5,8 4,3

35 54,6 226,2 231,8 9,0 2,9 68, 17,9 12,6

14 50 25,4 221,0 196,4 8,7 2,7 ol 8.7
70 8,5 117,0 147,8 2,9 13, 11,6

90 52,5 180,7 448,6 14,4 3,8 43,4 9,5 11,1

108 51,8 133,4 158,0 18,5 3,3 116,0 26,2 7,1

118 3,2 54,6 5,2 3,0 15,4 7,0




Annexe 1: suite

Tranchée Profondeur CI- Br- NO3~ SO042- Nat K+ Ca2+ Mg2+ NHat

cm o ug L-1

5 20,4 45,7 61,8 8,9 2,9 15,9 5,2 4,2

13 184,1 328,3 181,3 77,0 6,2 59,1 20,0 20,0

22 9,6 47,5 10,3 3,2 21,8 6,4

35 52,4 218,1 2413 9,4 32 107,0 19,6 11,1

15 50 6,6 74,1 36,1 2,9 7,2

70 7,5 111,1 81,2 2,6 13,3 10,0

90 83,1 214,8 575,6 31,8 4,2 38,9 12,5 13,9

108 10,7 56,7 58,9 5,1 2,5 96,2 12,2 3,9

118 66,0 188,4 280,1 7,0 2,6 13,3 5,4 13,2

5 13,4 73,5 118,0 4,7 1,7 7.4 3.5 3,1

13 232,6 288,2 185,2 192,0 7.5 31,8 20,6 16,2

22 6,8 44,1 5,3 2,4 1,6 11,3 3,8 2,4

35 165,9 166,9 516,0 37,6 5,8 28,7 18,2 8,3

16 50 8,7 76,3 70,2 3,4 1,1 T 7 3,5 2,0

70 10,7 124,11 254,7 3,0 2,5 7.8 3,3 12,8

90 71,6 129,5 382,0 23,9 2,9 15,8 9,2 6,7

108 15,5 28,7 23,4 5,6 2,0 30,5 5,9 0,8

118 64,2 223,3 196,0 12,3 3,3 30,3 11,1 14,3




Annexe 1: suite

Tranchée Profondeur Cl- Br- NO3~ SO042- Nat K+ Ca2+ Mg2+ NHg4t

cm ug L-1

o 79,7 81,4 479,6 32,7 3,3 33,6 12,6 5.5

13 69,6 261,5 140,2 16,0 2,9 20,6 11,1 13,0

22 25,5 77,3 41,4 52 1,5 12,8 5,4 4,1

35 38,2 148,8 B7.5 2,9 2,3 9,7 4,7 19,6

17 50 30,2 136,1 195,6 7,9 1,9 4,4 4,4 3,6

70 19,6 1568,9 247,9 3,3 1,9 8,1 3,7 12,4

90 143,5 2259 548,1 49,8 40 138,4 24,4 7,4

108 24,9 67,3 80,6 6,6 1,7 101,7 10,6 2,8

118 57.3 161,56 2152 10,0 25 32,5 9,2 19,5

5 230,2 141,4 456,9 161,2 4.9 28,4 19,5

13 18,8 100,8 51,1 3,0 1,7 8,1 2,6 3,7

22 48,7 102,6 48,2 3,0 1,5 - 84 3,6 4,5

35 32,0 136,3 114,2 11,0 1,8 10,6 6,1 3,2

18 50 24,8 175,4 175,0 6,0 1,7 2,7 3,4 4,8

70 40,4 342,9 123,1 2,0 1,6 4,6 2,8 33,4

90 162,0 216,7 364,2 56,9 3,8 160,8 25,1 5,2

108 38,7 101,56 121,2 8,5 1,8 145,0 12,3 3,1

118 46,3 101,5 58,9 11,6 2,2 6,7 10,0 3,9

-

-




Annexe 1: suite

Tranchée Profondeur Ci~ Br- NO3~ S042- Nat K+ Ca2+ Mg2+ NHgt

cm ug L-1
5 80,6 61,6 255,0 26,0 2,5 21,5 8,9 3,9
13 15,4 89,2 49,6 3,0 1,0 7,5 3,3 9,7
22 65,5 135,8 59,7 15,3 1,9 13,8 8,8 4,9
35 65,1 248,0 279,0 4,1 1022 12,4 16,2

19 50 46,3 101,1  182,5 11,3 1,3 5,6 5,6 2,7
70 17,4 139,2 96,5 1,9 1,8 3,4 2,8 10,5
90 152,1 175,3 877,5 45,8 4,3 13,7 14,0 15,1
108 50,3 75,0 149,0 13,8 2,5 158,2 19,1 2,5
118 89,1 235,8 236,5 17,2 2,7 12,0 11,0 24,7
5 82,8 56,7 310,8 27,9 2,5 22,4 8,9 1,9
13 11,6 72,6 58,8 2,4 1,3 2,3 2,6 3,2
22 36,7 81,1 42,3 9,4 2,1 15,8 6,3 6,0
35 39,6 190,6 1537 3,4 2,8 11,7 5,1 31,9

20 50 40,0 1569,4 208,7 9,0 1,6 2,7 4,2 2.0
70 16,9 125,0 102,7 2,9 2,2 1,2 2,9 9,6
90 57,2 131,9 476,2 12,3 2,9 29,2 8,7 10,0
108 12,6 75,3 29,4 2,3 1,2 3,4 3,2 5,0
118 46,3 205,2 107,4 4,2 1,9 11,2 6,2 6,7




ANNEXE 2: Analyses chimiques des échantillons de neige fondue recueillis dans les tranchées du site au

nord du campement pour la mesure du profil physico-chimique en mai 1991.

Tranchée Profondeur cr Br  NO3~ S042- Nat K¥  Ca2t Mg2+ NHat

cm ug L-1

b 103,7 1,22 100,2 570,6 53,7 4,2 61,2 15,0 6,8

12 108,9 186,4 112,9 51,8 3,6 23,7 8,9 8,7

20 26,2 104,1 93,7 4,8 2,3 12,8 3,6 6,0

1 32 37,8 119,2 222,4 14,0 2,1 2,6 3,8

40 16,0 92,4 130,2 4,6 1,5 8,2 8,3

50 19,5 113,4 114,7 2,4 2,6 9,2

5 74,0 1,08 234,1 194,3 22,7 3,0 26,7 5,8 11,4

12 97,6 174,1 100,8 47,6 3,5 22,6 8,4 7,7

20 17,3 65,9 59,7 2,2 2,2 12,3 2,4 5,6

2 32 37,4 121,9 157,6 12,5 2,3 2,8 3,5 3,6

40 23,8 148,7 114,7 3,6 2,1 9,6 13,4

50 17,8 114,9 56,9 1,9 2,0 5,4

-




ANNEXE 2: suite

Tranchée Profondeur Cl- NO3~ S042-
cm
5 204,7 165,9 484,1 103,4 6,3 27,1
12 65,0 174,4 133,3 26,2 3,1 15,8
20 12,8 27,4 19,3 3,5 1,8 12,6
3 32 27,5 81,5 102,7 8,1 2,4 6,8
40 31,7 201,5 272,2 4,5 2,5 7.5
50 19,2 122,2 76,4 2,2 2,2
5 81,2 217,4 267,8 27,4 3,6 28,4
12 49,3 109,9 57,0 17,7 3,4 16,1
20 10,9 37,2 13,1 2,0 2,0 8,4
4 32 53,5 87,8 220,9 19,9 2,4 6,5
40 11,7 53,4 49,4 2,0 1,9 7.9
50 19,7 103,6 116,4 2,8 2,2




ANNEXE 2: suite

Tranchée Profondeur Cl- Br NO3z- S042- Nat K+ CaET Mg2+ NH4+

il pg L-1
5 114,2 251,2 350,6 4,1 2,0 6,5 8,4
12 38,1 84,7 66,2 22,9 2,8 25,4 6,4 7,7
20 16,6 34,3 23,1 4,8 2,2 16,7 3.5 6,1

5 32 106,9 1,80 129,9 438,8 1,7 11,5
40 19,0 93,3 121,8 4,9 2,4 18,1 3,8 9,5
50 19,2 115,2 115,0 2,2 2,4 8,0
5 147,0 228,0 657,1 68,4 5,4 83,8 23,0 20,8
12 202,8 266,0 341,1 1014 6,8 26,0 16,4 21,7
20 27,9 58,8 49,7 4,0 2,6 12,4 3,4 4,5

6 32 57,2 1,34 127,3 268,6 1,8 7,0
40 20,1 85,0 220,6 6,3 1,9 19,2 4,3 10,6
50 19,9 115,4 80,0 4,0 2,3 14,1




ANNEXE 2: suite

Tranchée Profondeur Cl- Br NO3- 5042- Na+ K+ Cal+ Mg2+ NH4+
cm ug L-1
5 196,8 255,2 649,1 99,4 7,0 121,0 34,1 20,7
12 81,4 54,1 30,7 14,2 2,5 18,4 5,1 5,6
20 30,0 112,1 98,1 7,4 2,4 32,7 6,4 18,4
7 32 126,5 , 124,4 317,0 54,9 3,6 21,1 10,2
40 38,0 115,3 124,2 12,3 2,2 4,2 3,2 10,9
50 21,7 136,8 58,0 2,5 1,6 8,3
5 173,3 306,8 502,4 62,3 5,6 57,3 17,0 27,0
12 25,9 49,8 52,3 8,8 1,9 17,2 4,0 8,0
20 18,9 76,5 56,4 2,9 1,6 18,0 3,7 9,6
8 32 95,3 3,09 1494 413,8 ,
40 80,3 95,0 217,1 29,3 8,1 12,6 6,9 11,0

50 19,8 122,8 111,2




ANNEXE 2: suite

Tranchée Profondeur Cr Br- NO3~ SO042- Nat K+ Ca2+ Mg2+ NHgt
5 132,0 295,4 2504 48,4 4,9 41,4 2,5 29,6
12 17,7 34,2 26,1 7,1 2.1 16,8 4,2 53
20 22,0 91,7 83,0 5,3 1,6 14,4 4,2 12,4
9 32 17,7 91,7 2442 4,9 2,2 5,8 3,1 9,7
40 16,6 130,9 95,4 1,9 2,0 3,6 18,5
50 16,0 121,3 72,1 2,3 2,0 16,5
5 164,3 325,9 4423 62,0 6,0 49,9 5,4 30,9
12 41,4 88,0 128,1 16,1 2,5 16,9 5,5 8,5
20 34,0 106,6 114,6 9,8 2,4 16,8 5,0 10,8
10 32 134,7 247,5 7477 27,1 3,2 45,0 1,4 16,5
40 19,9 98,9 1248 5,2 2,2 8,0 2,9 12,9
50 19,1 113,7 103,5 2,1 2,1 3,3 11,7

-




ANNEXE 2: suite

-
-
-

Tranchée Profondeur Cl-  Br NO3- SO42- Nat NH4+

cm ' ug L-1

5 67,2 0,99 182,1 226,4 25,6 3,6 26,0 5,8 8,1

12 58,7 112,0 66,4 24,7 3,1 13,6 4,0 5,3

20 24,2 1,20 119,8 105,5 4,3 2,7 12,7 2,3 11,4

11 32 29,4 1,10 91,3 357,5 13,7 2,8 7,0 2,7 7,2

40 10,8 89,7 82,2 3,2 2,3 5,6 1,3 7,7

50 15,0 0,87 84,0 2241 6,4 3,0 7,0 1,5 5,6

5 94,4 1,28 259,8 344,7 35,8 4,6 37,5 9,0 13,4

12 45,9 97,8 58,3 20,2 3,1 19,6 4,6 3,6

20 31,9 1,00 118,0 84,4 4,1 2,2 11,2 2,1 8,1

12 32 17,0 79,4 292,5 8,0 2,6 4,7 4,8

40 23,2 207,0 86,0 1,7 4,3 12,5

3,0 3,6 7,2

50 17,7 1,02 1249 155,0 4,1

-
-




ANNEXE 2: suite

Tranchée Profondeur Cl- Br- NO3" 3045j Na+ K+ Caﬁ: Mgﬂ NH4+

cm ug L-1

B 5 236,0 1,32 310,1 560,1 118,0 8,7 66,8 24 2 10
12 28,3 75,1 40,7 12,5 2,7 12,0 3,4 3,0
20 56,7 2,68 141,3 337,2 18,7 3,9 <ns1:XMLFault xmlns:ns1="http://cxf.apache.org/bindings/xformat"><ns1:faultstring xmlns:ns1="http://cxf.apache.org/bindings/xformat">java.lang.OutOfMemoryError: Java heap space</ns1:faultstring></ns1:XMLFault>