EVALUATION D'UNE METHODOLOGIE
POUR LA DETERMINATION DU TAUX
DE SEDIMENTATION DE DEPOT SEC
DES POLLUANTS ACIDES SUR LE COUVERT
DE NEIGE A LA STATION CAPMoN,
FORET MONTMORENCY, QUEBEC

par

V. Delmas

INRS-Eau
Université du Québec
C.P. 7500
Sainte-Foy (Québec)
Glv 4C7

Octobre 1985



REMERCIEMENTS

Un grand merci a H. Gérald Jones, mon directeur de thése qui a su me

conseiller et m'encourager de fagon trés dynamique.

J'aimerais remercier les é&tudiants et le personnel de 1'INRS-Eau pour
m'avoir accueillie trés amicalement parmi eux. Plus particuliérement, je
tiens @ remercier Wanda Sochanska, Roger Beauchemin, Héléne Rodrigue,
Michelle Bordeleau, Suzanne Dussault, Sylvie Cloutier et André Parent qui

m'ont bien aidé dans 1'achévement de mes travaux.

Je remercie aussi Fahim Ashkar et Peter Adams pour avoir corriger avec

soin ce mémoire.




LISTE DES FIGURES

Localisation du bassin du 1ac Laflammeeseeecccccosscccccoonsssse
Stations de prélévement de neige, 1ac Laflamme...cceveecsnccnes

Synthése des données météorologiques relevées a

la station de la forét Montmorency (vent et tempé-

rature) et d la station CAPMoN (précipitations) de

décembre 1983 a mars 1984 et direction du vent lorsque

la vitesse dépasse 6 Km h=luieecieeereesenoscecenscassonscecnnns

Trajectoires des masses d'air circulant au-dessus du Lac
Laflamme les 19 décembre 1983, 19 et 27 janvier, 28 février

Page
2

9

12

et 1€’ mars 1984......... B R T K BT W N W S 26-30

Analyse en composantes principales - neige de surface hiver
1983-1984; Lac Laf‘amme........'....O..0.'...l.'...'......'.'.‘

Stratification des stations 1 et 2 le 28 janvier 1984.
Expérience en milieu semi-controlé.............. e T I I I

Expérience en milieu semi-controlé : suivi de la conductivité
et contenu en eau des echantillons strate 1, stations 1 et 2.
Direction du vent dominant et précipitationS.ceececescescsccaes

33

64

66




TABLE DES MATIERES

1' INTRODUCTION..O.........'..0.........l0.........'....'.‘..'...

Description du Siteiececeecssescscsscscssosscscescscscnses
Echantillonnage in situ et milieu semi-control€cecececess
Analyses de 1abOratoir€cccssscececceccscescssossssscoccsns
Validation des donN@eS..ceeecseesecacscccscssssssscssacns
Traitement des dONNEESeeeesesssssscsscsssessasssccssnsans

2.5.1 Analyse statistiquUe.cceevececccssecccccssscscannss
2.5.2 Calcul des dépots secs par la méthode des
analyses SUCCESSTVESeeeesseccssssosssssssssssnsnss
2.5.3 Utilisation des résultats du modéle de Sheih pour
pour la détermination des flux de dépdt seC.......

3. RESULTATS ET DISCUSSION............Q.....'Ol..CID.......'.O...

Trajectoire des masses d'air qua11te des précipitations..
Descr1p1on stat1st1que des données de précipitation......
Représentativité des analyses de précipitation CAPMON....
Analyse de la premi€re Period€csecescsceccscecscsssscnnas

3.4.1 Estimation du flux de sédimentation de dépdt sec
entre les 19 et 21 décembre 1983..ccceceeccccccsns

3.4.2 Bilan: dépots secs et humides le 22 décembre.....

Analyse de 1a deuxiéme periode..eccecesescecesscccccsnsass
Analyse de l1a quatr1eme per1ode..........................
Analyse de la cinguiéme période..cceeecececccscccanscanss
Milieu semi-controlé, metamorphismecscesecesceseccscsanne

40 SYNTHESE ET CONCLUSION...I.QI.lQ..l..l.l....‘.......'....l..l.

5. REFERENCES.o.oooo..oo-ooo--.ooocooooococotlt-oooo.co-oooooaoo.

Annexes

14
17
17
17
20
22
25
25
31

34
35

37

48
54
59
6l

69
71




8.

10.

11.

12.

13.

LISTE DES TABLEAUX

Vitesses de sédimentation des dépOts secs sur un couvert de
neige: valeurs et méthodes UtT171S€ESceeceesscascssccsonsnsns

Campagne d' echant1110nnage en vue de constituer 1a banque de
données pour 1'hiver 1983-1984, forét MontmorenCy...cceseeecees

Méthodologie d'analyses physico-chimiques de 1a neige,
.‘ac Laﬂamme..'......‘....‘.......................‘. ....... L N ]

Comparaison de la qualité de la neige recueillie simulta-
nément dans le collecteur standard a 1a station CAPMoN et

au sol sur le plastique les 19 et 20 janvier 1984, forét
Montmorency.......................................... ..... cess

Conditions expérimentales de 1a lére période (19-22
decembre 1983? fOrét MONtMOreNnCY.eeeeeeseosscscavesosscsacases

Différences moyennes statistiquement significatives
(exprimées en péq 1-') pour 1a période l.eeeeeeeeenrennennnnns

Comparaison des flux de dépdts_secs mesurés et donnés
par le modéle de Sheih (exprimées en péq m-< j-*) pour la
013 e =30

Vitesse de sédimentation (cm s-1) donnée par le modéle
de Sheih entre le 19 et Te 21 décembre 1983..cceevenvecinnnns

Concentrations mesurées nécessaires au bilan et compa-
raison avec les valeurs calculées pour le 22 décembre

EuBay 1= fge e o oo s s n v i s RS ve o o a0 B o0 o o R o e SR a0 e

Conditions expérimentales de la 2iéme période (18-23
janvier), forét MontmoOrenCy..ceeeeesccsccscass £ 5091 0 1 DR 6 O S

Tableau comparatif entre les différences des concentrations
calculées pour la per1ode du 20-21 janvier (AC) et les

écarts types du 20 janvier 1985 (exprimées en pédq 1-1) pour la
PEIAGAE: 2y v uwois o v s s SunEs va ke Loimasbn SRS EF e SO SRR EE

Conditions expérimentales de la 4éme période (29 fevrier -
Smars 1984)’ forét Montmorency....‘...O....."...C.. ....... LN ]

Nombre d'échantillons (n) nécessaires pour la mise en
évidence de taux de depot sec (D) identiques a ceux mesurées
lors de la premiére période rapportés au volumes échantil-
lonés le 29 février et, a titre comparatif, 1'écart type des
distributions pour cette derniére date, pour la période 4.....

Page

13

16

36
38

39

40

42

47

49

53

55

58




Page

14. Conditions expérimentales de la 5éme période (14-16 mars),
forét Montmorencyl..............'.........OC.......I....C...'. 60

15. Concentrations moyennes journaliéres observées pendant la 5€

période 9 0 0000000000000 0 000000000000 000000e000s0000000000000000T 62




1.  INTRODUCTION

Le phénoméne contemporain des pluies acides a pris une telle ampleur
dans 1a région du nord-ouest de 1'Amérique (Likens et Butler, 1981) que les
répercussions de ces retombées sur les bassins versants a faible capacité de
tampon se font déja sentir a plusieurs niveaux des @écosystémes aquatiques
(Wright, 1983). Ainsi, dans le bassin versant du lac Laflamme, assis sur le
bouclier canadien du Québec (figure 1), les concentrations @&levées des
polluants acides dans la neige (Jones, 1984) et, par la suite, dans les eaux
de fonte (Jones et al., 1984), contribuent & 1'abaissement de la valeur du
pH des eaux courantes au printemps (Charette et al., 1984) a un niveau jugé

néfaste pour la faune et la flore aquatique en général.

I1 s'avére donc qu'une partie importante de la problématique canadienne
des etudes environnementales sur les pluies acides vise 1'acquisition des

connaissances sur le couvert de neige comme réservoir des particules acides
atmosphériques (c'est-a-dire, aérosols composés principalement d'une

+ + = -
association des ions: H , NHy, SO4, NO3) apportées soit par sédimentation de

dépots secs {(captage superficiel des particules acides de 1'ordre du micron

et des gaz 502, HNO , en continu), soit par les dépots humides (les
3

événements discrets de précipitation) pour les périodes avant et pendant la

fonte.

Les variations physico-chimiques d'un couvert de neige peuvent se mon-

trer appréciables dans des périodes de temps trés courtes (épisodes de fonte

ou de pluie), ce qui rend difficile la distinction entre les deux types

d'apports et leur contribution relative a 1'acidité de la neige au sol. Il
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s'avére, toutefois, que pendant les périodes froides, 1e taux de transport
des polluants acides a travers la neige est beaucoup plus bas et la
dynamique physico-chimique du couvert se trouve considérablement ralentie.
Ainsi, 1'@volution de la charge totale en H+, NHt, SO, et NO3 (meq m-2t-1)
de la neige au sol doit @tre concomitante avec les apports atmosphériques,
c'est- a-dire 1'intégrale des taux des apports humides et des apports secs

pendant les périodes sous étude.

Les apports humides (neige) étant plus faciles a échantillonner par
événement particulier, 1ils sont généralement déterminés par des mesures
d'analyse directe. Par contre, le phénoméne de sédimentation des dépots
secs est plus complexe et sa quantification sur la couverture neigeuse est

trés difficile.

Théoriquement, on considére que le flux de dépot sec est égal a la
concentration de la substance dans 1'air que multiplie la vitesse de
sédimentation. Cette vitesse dépend de plusieurs facteurs comme 1la
turbulence atmosphérique, les caractéristiques de la surface et la substance

considérée.

Plusieurs méthodes de détermination de cette vitesse sont discutées
dans la littérature. Il existe tout d'abord des collecteurs artificiels
qui, exposés a 1'atmosphére, permettent une mesure directe des matériaux
déposés pendant une période de temps donnée. Le probléme majeur de
1'utilisation de ces appareils est que leur efficacité de collecte, reliée a

la nature de la surface exposée, est une fonction de la taille des

particules, différente pour chaque surface et différente de celle de la




neige (Ibrahim et al., 1983) et que de plus, les gaz ne sont pas collectés
(Dash, 1984). Un deuxiéme genre de méthode comprend les mesures indirectes
soit par calcul de la différence entre des analyses successives de la neige
au sol pendant une période de temps pour laquelle la couverture de neige esf
stable soit par 1'@tude des gradients de concentration atmosphérique de
particules acides au-dessus de la couverture de neige. La comparaison de
ces deux méthodes a été effectuée dans le cas du dioxyde de souffre par
Doviand et Eliassen (1977). I1s ont obtenu pour la vélocité de déposition
par 1'@tude des gradients de concentration une valeur d'un ordre de grandeur
supérieur a celui calculé a partir des analyses successives. La difficulté
majeure de cette derniére méthode réside dans 1a distribution hétérogéne des
dépots physiques et de la composition chimique des chutes originales de
neige (Forland et Gjessing, 1975) et dans les apports locaux de poussiére et
Ta neutralisation subséquente des polluants acides (Popp et al., 1982). En
dépit de ces lacunes, la méthode de mesure de 1'évolution physico-chimique
de neige peut s'avérer utile comme premiére approximation de 1la

quantification des dépots secs.

Certains auteurs considérent que la quantité totale de SOy précipitée
(dépots secs et humides) sur un bassin versant est @quivalente a celle
déchargée a 1'exutoire de ce bassin a 1'échelle d'une année (Wright, 1983).

En effectuant le bilan Décharge - Dépots humides, on calcule ainsi

1'importance relative des dépOts secs (ex: Lac Laflamme; Papineau, 1984).

Enfin, des modéles mathématiques ont été développés pour estimer les
flux de déposition a grande &chelle. Le modéle de Sheih et al., 1979 dont

nous utilisons les résultats dans cette étude, s'applique a 1'Amérique du




Nord. I1 prend en compte 1les changements saisonniers dans 1les
caractéristiques de surface, la stabilité atmosphérique et 1'utilisation du

territoire.

Ibrahim et al., 1983 ont proposé un autre modéle théorique adapté a la
sédimentation des dépots secs sur un couvert de neige et 1'ont testé par une

€Xpérience controlée avec production de particules (NHu4) 2S04

radioisotopiques. Les auteurs concluent a une sous-estimation des resultats

théoriques par rapport aux valeurs expérimentales.

Ainsi, pour une méme espéce chimique et souvent dans les mémes
conditions expérimentales, les vélocités de sédimentation de dépot sec
rapportées dans la 1littérature varient beaucoup suivant la méthodologie
d'estimation utilisée et sans qu'aucune des méthodes présentées jusqu'ici ne
soit encore imposée. Le tableau 1 donne un apergu des valeurs de vitesse de

sédimentation de dépot sec proposées par différents auteurs.

La méthode d'estimation des flux de dépot sec par des analyses
successives de la composition chimique de la neige de surface présente
1'avantage d'étre peu onéreuse et de ne pas nécessiter d'appareillage
sophistiqué. De plus, dans les travaux antérieurs (Dovliand et Eliassen,

1977) 1'hétérogénéité des dépOts atmosphériques secs et humides sur le sol
(Jones et al., 1984) n'a pas eté prise en compte et cela a pu conduire a des

erreurs importantes d'interprétation. Dans cette étude, on reconsidére

cette méthodologie en procédant a des échantillonnages plus intensifs et a
un traitement statistique des données. Ainsi, on définit la composition

initiale de 1a neige de surface avec une certaine précision et on évalue par




la 'suite, les changements significatifs de cette composition dans le temps.
Ces variations nettes mesurées sont, par hypothése, reliées a des flux de
dépots secs mais on ne peut exclure la possibilité d'intervention de
phénoménes autres que celui de sédimentation dans 1'@volution chimique de la
neige de surface. En particulier, les flocons de neige fraichement déposés
subissent un métamorphisme, et se transforment graduellement en grains de
glace. Ce phénoméne s'accompagnant du rejet d'aérosols a la surface des
grains (Colbeck, 1983), peut-il @tre la source de variations chimiques meéme
lentes, au sein de la strate de neige (remise en suspension, solubilisation

ou encore migration des aérosols vers le sol par gravité)?

Les objectifs de 1'@tude présentée ci-aprés sont 1'estimation des taux
de dépots secs sur un couvert de neige stable, par un suivi de la qualité de
la neige de surface et 1'évaluation de cette méthodologie par comparaison
avec les résultats issus de 1'application du modéle de Sheih (Sheih et al.,
1979) aux conditions existant au Lac Laflamme. Dans un premier temps, on
procéde a 1'exposé de 1a méthodologie d'étude puis a 1'analyse de 1la
composition des é&chantillons de départ (événements de précipitation de
réeférence). On interpréte alors 1'évolution de ces échantillons en termes

de flux de sédimentation de dépdts secs.

Enfin, par une expérience en milieu semi-contrdlé qui fait partie des

travaux rapportés, on examine la possibilité de changement chimique de la

neige de surface en relation avec le métamorphisme des flocons.




TABLEAU 1:

Vitesses de sédimentation des dépdots secs sur un couvert de neige

valeurs et méthodes utilisées

Auteurs

Matériel déposé

Vitesse de déposition

Conditions

Méthode de mesure

cm s™! théorique (t) ou expéri-
mentale (e)
Agnew and al., 1982 so, 2@ 1. Région: séche Estimation pour les
- .53 1.5 humide régions canadiennes
S0, 0a .2 séche et humide [pendant la saison froide
NO, 0a .2 séche et humide (t)
NO, .5 a 2. séche et humide
Doviand and Elfassen, S0, .54 Atmosphére Méthode du gradient
(1977) .04 Stable analyses successives (e)
Garland (1978) so, .13 .17 Glace (t)
Granat et Johanssen NO + NO, < .03 Chambre froide: T < 0°C|Différence de concentra-
(1983) S0, < .01 T < -3°C|tion de 1'air avant et
S0, trés rapide neige fondue|aprés passage dans la
chambre (e)
Husar and al. (1978) S0, .1 Neige séche
SO2 méme comportement qu'avec|Neige humide (t)
1'eau
Ibrahim and al. (1983) (”"u)zsou 0= .7 ym .039 Atmosphére: stable Expérience avec produc-
.096 instable tion de particules 35S
(NH“)ZSOQ 0= 7 um .096 - .16 instable radioisotope et comparai-
son avec des valeurs
théoriques (e)
Masse and Voldner (1982) S0, < .4 Neige Utilisation du modéle
$0, .1 Sheih amélioré, valeurs
mensuelles (t)
Whelpdale and Shaw (1974) S0, .05 Atmosphére: stable Méthode du gradient (e)
1.6 instable
.52 neutre




2. METHODOLOGIE DE L'ETUDE

2.1 DESCRIPTION DU SITE

Le bassin du lac Laflamme (altitude 777 m - 884 m; 47°19'N - 71°07'0)
est localisé dans la forét Montmorency (parc des Laurentides, Québec) a
80 km au nord de la ville de Québec (figure 1). La région se caractérise
par une zone forestiére de sapiniéres a bouleau blanc sur une roche mére de
gneiss charnokitique précambrien de la province de Grenville. La tempéra-
ture moyenne annuelle est de 0.2°C (température minimale moyenne, janvier:
-15°C; température maximale moyenne, juillet: 15°C). Les vents dominants
soufflent dans la direction ouest-est et les précipitations annuelles
moyennes enregistrées depuis 1966 sont environ de 1 400 mm dont 34% en neige

(P1amondon, 1981).

Les stations de prélévement (figure 2) ont eté etablies dans un terrain
déboisé dans la partie ouest du bassin versant a coté de la station CAPMoN
de collecte des précipitations. La superficie du champ est d'environ 200 x
200 m, i1 est 1egérement en pente, exposé sud-ouest, entouré de coniféres et

sa couverture vegetale est arbustive.

2.2 ECHANTILLONNAGE "IN SITU"™ ET MILIEU SEMI-CONTROLE

Cinqg séries d'échantillonnage (périodes 1, 2, 3, 4, 5) ont éeté
effectuées durant 1'hiver 1983-1984 pour 1le compte du Service
d'Environnement Atmosphérique (SEA) dans le but d'estimer les taux de dépots

secs, sur une surface de neige, sous des températures froides (pas de fonte




STATION APN

LAC LAFLAMMF

Figure 2. Stations de prélévement de neige, lac Laflamme.
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ni de pluie). On dénombre 210 échantillons qui se répartissent en 90
carottes intégrées sur la hauteur du banc de neige et 120 échantillons de
surface. Les carottes intégrées n'ont pu donner lieu a aucun calcul de flux
de dépot sec, le contenu en polluants y etant trop important vis-a-vis de
1'évolution temporelle des concentrations relatives aux dépdts

atmosphériques.

Les nouvelles chutes de neige déposées soit sur le champ de neige
vierge, soit sur les feuilles de plastique (polyéthyléne 0.01 mm, 1 m?), la
couche de neige de surface anciennement déposée sur le champ et les tranches
verticales des couches intégrées de plusieurs chutes de neige ont été
prélevées par la méthode de coupe sélective au moyen de palettes de
"plexiglass” (26 cm x 26 cm) tel que décrit par Jones et al. (1984). Les
échantilions de neige ont &té conservés dans les sacs de plastique a -10°C

jusqu'au moment de 1a fonte et de 1a filtration pour fins d'analyse.

Le début de 1'expérience en milieu semi-contrdlé (période 3A) coincide
avec la période 3. Cette série s'étend sur 14 jours. On y a suivi a 2
stations d'échantillonnage 1'évolution de la qualité de 5 strates de neige
recouvertes d'une feuille plastique de fagon a bloquer les apports
atmosphériques directs (secs et humides) et d'une plaque de polystyréne
destinee a éviter la fonte de 1a neige de surface exposée aux radiations
solaires. Le but de cette expérience étant de suivre 1'@volution
physicochimique d'une chute de neige fraiche, on a @&chantillonné plus
précisément la neige de surface, sujette a un métamorphisme plus intense;

les strates inférieures servant alors de contrdle. Cette série a donné lieu
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a 77 echantillons (échantillonnage tous les jours du 28.01 au 1.02 puis a

des intervalles de 2 a& 3 jours jusqu'au 13.02).

L'inventaire de ces données expérimentales et leur utilisation pour

chaque période d'échantillonnage est indiqué au tableau 2. La premiére
période s'est déroulée dans les conditions météorologiques les plus propices
a 1'utilisation de 1a méthodologie d'estimation des dépdts secs. Au cours
des autres périodes, on note 1'intervention de phénoménes parasites dans

1'observation du phénoméne de sédimentation (épisodes de neige, fonte). La

troisiéme période qui ne compte qu'une seule journée d'échantillonnage de la

neige de surface a eté rejeteée.

On dispose des relevées de 1a station météorologique de la Forét

Montmorency située a 1 km en ligne directe du site. D'une fréquence

bi-journaliére, ils comprennent les données suivantes:

- températures minimale et maximale;
- vitesse du vent (mesure intégrée sur une heure);
- nébulosité (mesure instantanee);

- quantités, heures de début et de fin des précipitations.

Une synthése de ces données a €té reportée sur la figure 3.

On utilise aussi les données qualitatives (précipitations et compo-

sitions atmosphériques Jjournaliéres) recueillies a 1la station CAPMoN
(annexes 1 et 2). Enfin, le SEA a fourni les valeurs des vitesses de

sédimentation issues du modéle de Sheih pour les six classes de stabilité et
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TABLEAU 2.

Campagne d'échantillonnage en vue de constituer l1a banque de données pour
1'hiver 1983-1984, Forét Montmorency

conditions météoro- NOMBRE D'ECHANTILLONS
PERIODE logiques aprés la utilisation des données
chute de neige ini- SURFACE INTEGREE
tiale
19 au ensoleillé calcul de dépdt sec, compa- 8 (x4) 8 (x2)
22 déc. venteux le 21 raison avec le modéle de Sheih
(1) chute de neige bilan des dépots secs et humi-
le 22 des pour le 22
19 au petites chutes de importance relative des deux 2 (x1) 6 (x6)
23 jan. neige intermitten- types de dépot d'aprés les 6 (x4)
(2) tes données atmosphériques et de
venteux le 22 précipitations
influence de 1a redistribution
par le vent sur la composition
de la neige de surface
27-28 données inutilisables, 6 (x1) 6 (x2)
Janvier chute de neige le expérience abandonnée
(3) 28
28 expérience en milieu semi-
janvier controlé XXXX 77
au
13 fév.
{(3A)
29 fév. trés venteux avec influence du vent sur la qua- 6 (x3) 2 (x1)
au petites chutes de 1ité de la composition d'une 4 (x3) 5 (x1)
5 mars neige chute de neige 4 (x4)
(4)
14 au neige le 15 influence de 1a fonte sur la 8 (x3) 0
16 mars fonte le 16 composition de la neige
(5)

-1
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les huit classes d'utilisation du sol (annexe 4), ainsi que les trajectoires
des masses d'air pendant les 5 jours précédant leur passage au dessus du Lac

Laflamme (fréquence journaliére).

2.3 ANALYSES DE LABORATOIRE

Les échantillons ont @té fondus dans des béchers en plastiques et le

volume de liquide obtenu mesuré au moyen d'un cylindre gradué en plastique.

Toute la vaisselle en contact avec les échantillons a eté trempée dans
1'acide nitrique 15% (v/v) pendant 24 heures, rincée plusieurs fois a 1'eau
déminéral isée, retrempée pendant 24 heures dans 1'eau déminéralisée et rin-
cée a 1'eau ultrapure. Les contenants servant a entreposer les sous-échan-
tillons pour 1le dosage des anions ont été rincés a 1'eau ultrapure

seul ement.

Tous les échantillons ont eté filtrés sur un systéme en polycarbonate
(Sartorius no SM16-510) avec un filtre en polycarbonate (Nuclépore) de 47 mm
de diamétre et de 0.4 um de porosité. Le filtre a eté posé avec des pinces
en plastique et préalablement rincées avec 50 ml d'eau ultrapure dont la
conductivité a éeté inférieure a 1 uS/cm (systéme Millipore
Mi11i-Q3R0/Mi11i-Q2). Les anions, l1e pH et 1a conductivité ont eté dosés le
jour méme de la fonte des &chantillons tandis qu'un sous-échantillon,
servant aux dosages des métaux, a eté conservé a 4°C dans un contenant en
polyéthyléne, aprés avoir ajouté de 1'acide nitrique (Aristar) pour obtenir

une concentration finale de 0.5% v/v. Un deuxiéme sous-échantillon a @&té

conservé avec H2S0u4 (Aristar) a une concentration de 0.2% v/v et a 4°C pour
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le dosage ultérieur de 1'azote ammoniacal. Toutes les analyses ont été
faites d'aprés les méthodes reconnues (EPA, 1979) et & 1'intérieur des

délais de conservation recommandés.

La mesure du pH a été faite a 1'aide d'un pHmétre (Radiometer PHM26) et
d'une &lectrode combinée et celle de la conductivité a 25°C avec un
conductivimétre Radiometer. Les quatre anions (C1~-, PO3~. SOZ~, NO3) ont
été dosés simultanément par le chromatographe ionique Dionex 12S. L'éluant
utilisé consistait en un mélange de NaHC03.0024M et de Na,C03.0030M. Le
dosage des métaux (calcium, wmagnésium, sodium, potassium) se fait par
spectrophotométrie a absorption atomique avec flamme (Varian, modéle 575).
L'azote ammoniacal a @&té mesuré au moyen de 1'analyseur automatique
Technicon en utilisant une méthode colorimétrique. Le tableau 3 résume ces
méthodes d'analyse, les unités de mesure et le seuil de détection pour

chaque paramétre.

La précision des analyses par chromatographie jonique (NOgj, 50:, Ci-)
et par colorimétrie (NH}) est de 1'ordre de 0.2 péq 1-!. La mesure de la
concentration en H' est beaucoup plus imprécise. Elle est obtenue indirec-
tement par la détermination du pH connu a 0.01 unité prés; a des pH de
1'ordre de 4.0, on calcule une précision sur la mesure de H* d'environ 2-3

péq 1-1. 11 a été vérifieé que les différences de concentration

statistiquement significatives entre 2 moyennes journaliére mises en
évidence au paragraphe 3.4 de cette étude sont aussi significatives au

regard de la précision des mesures au laboratoire.



TABLEAU 3. Méthodologie d'analyse physico-chimiques de la neige,
lac Laflamme.

PARAME TRE ME THODE SEUIL DE DETECTION

chlorures chromatographie ionique 0.1 mg C1/L
sul fates chromatographie ionique 0.1 mg SO4/L

nitrates chromatographie ionique 0.1 mg NO3/L

calcium absorption atomique .01 mg Ca/L
magnésium absorption atomique .01 mg Na/L
potassium absorption atomique .01 mg K/L

azote ammonical colorimétrie .01 mg N/L

16-
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»

2.4 VALIDATION DES MESURES

Par un test positif sur les données pairées, on etablit que la diffé-
rence moyenne (Zcations - Zanions) n'est pas significativement différente de
0 au seuil a = 5% sur 1'ensemble des 120 echantillons de surface. Nous

concluons donc a 1'équilibre de la balance ionique pour la neige de surface.

Par contre, le méme test effectué sur les carottes intégrées met en evidence

un déficit cationique significatif (4.8 péq 1-1) sur 90 &chantillons.

En ce qui concerne 1'expérience en milieu semi-controlé, sur 77

échantillons, on a aussi déterminé un déficit cationique (9.1 peq 1-1).

2.5 TRAITEMENT DES DONNEES
En ce qui concerne 1'estimation des taux de sédimentation de dépot sec,
on s'est intéressé plus spécifiquement au calcul de la sédimentation des

ions majeurs, principaux responsables de 1'acidité des dépots.

2.5.1 Analyse statistique

Toutes les expériences se rapportant a 1'étude de la composition chimi-
que de la neige soulignent 1'hétérogénéité des echantillons issus d'un méme
épisode de précipitation et par suite ceux recueillis au sein du couvert de
neige. Deés lors, i1 est important d'avoir une approche statistique si 1'on

veut décrire la composition chimique de la neige au sol, et a fortiori si

1'on veut étudier une évolution dans le temps.
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Pour analyser 1a variabilité dans le temps de la composition chimique
de la couverture de neige par comparaison des concentrations moyennes

journaliéres en ions majeurs, on applique les méthodes d'analyse de

variance. Pour ce faire, i1 convient d'en vérifier les hypothéses

d'applicabilite.

- normalité des populations dont les séries journaliéres sont tirées:
test W (Shapiro et Wilk, 1965);

- variances des populations sont egales (test de Bartlett);

- modéle additif. C'est-a-dire que 1'on suppose que 1'on peut écrire les

données sous la forme:

X.. = p+a +e, . (Elément j de 1a série i)
ij i ij
ol p : représente un effet global et est 1a moyenne pondérée des by

@ représente un effet spécifique relatif a la série i (p + a = “i)
e.. : est une variable aléatoire normalement distribuée

1J
Intuitivement, le modéle est bien additif puisque les charges polluantes des

differents dépots s'accumulent dans le banc de neige.

En ce qui concerne 1'indépendance des eij’ le champ de neige présente

des caractéristiques (topographie, ensoleillement) assez homogénes. Le
choix des huit stations a eté aléatoire. Par contre, il est possible que
1'on ait introduit un biais systématique en prélevant les échantillons
toujours aux meémes stations, c'est-a-dire dans certaines zones bien

définies. La question qui se pose alors est de savoir si deux mesures
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prises dans un rayon de quelques dizaines de centimétres a 1-2 métres sont
indépendantes et distribuées aléatoirement autour de la moyenne journaliére
calculée sur le champ de neige. On ne dispose pas d'assez de données pour
faire 1'étude comparée des variabilités spatiales a 1'échelle du champ de
neige et a celle des stations. Toutefois, en calculant les coefficients de
corrélation entre les séries journaliéres consécutives prises 2 a 2 en
regroupant par paire les @échantillons recueillis a une méme station et en
obtenant des coefficients de corrélation non significativement différents de

0 (absence de corrélation), on a considéré les e,. de chaque série

iJ
indépendants entre eux (ou faiblement 1iés). Ceci a été vérifié pour les
périodes 1, 2 et 5. Toutefois, pour la période 4, en raison du fort degré
d'hétérogénéité du couvert de neige causé par le vent, 1les ejy ne sont pas
distribués d'une fagon aléatoire.

Les conditions préalables vérifides, 1'on teste 1'hypothése Ho

(égalité des moyennes journaliéres) a 1'aide du test F. Lorsqu'on rejette
Ho’ on peut raffiner 1'analyse en comparant systématiquement toutes les
paires possibles de moyennes journaliéres. Avec le systéme SPSS (Statis-
tical Package for Social Sciences, Univ. de Chicago), on dispose de plu-
sieurs procédures qui répartissent les séries en des groupes homogénes dans
lesquels les différences dans les moyennes prises 2 3 2 ne sont pas signifi-
catives. Ces procédures se référent a différents tests statistiques plus ou
moins puissants. Comme nos séries journaliéres ont des tailles inégales,

nous avons choisi le test de DUNCAN au seuil « = 5% de signification.
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Fl

2.5.2 Calcul des dépots secs par 1a méthode des analyses successives

Par la méthode d'analyses successives, on veut déterminer 1'apport

journalier de particules atmosphériques sur une surface de référence S.
Soit H la hauteur moyenne de neige échantillonnée comprise entre la surface

et la barriére physique (feuille plastique ou verglas), on obtient:

V = SH = volume (moyenne des huit &chantillons)

Dans des conditions idéales, i1 n'y a pas de transport de matiére autre
que sous forme de dépot sec, le volume échantillonné est constant d'un jour

a 1'autre et 1'excés de particules se répartit de fagon homogéne dans la

tranche de neige. On a alors:

DS- = (61 - Ci_l)v (1)

C; : concentration moyenne en polluant de 1a neige au jour i

DSi : quantité de dépot sec de ce polluant de 1a neige au jour i

En pratique, on constate que la hauteur et donc le volume de neige,
moyens @chantillonnés, ne sont pas constant entre deux Jjours successifs.
Certains des facteurs responsables de ces variations sont le tassement de la
neige, sa redistribution spatiale par le vent, et possiblement, dans

certaines conditions, 1a sublimation d'une partie des cristaux de glace.
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Si, pour une méme surface d'échantillonnage on obtient les mémes
volumes de neige fondue, d'un jour sur 1'autre, c'est que la différence des
hauteurs (ou volumes) de neige s'explique en totalité par le phénoméne de
compaction. Dans le cas contraire, on suppose qu'il y a eu transport de
matiére (neige + particules acides), vraisemblablement di au vent. Pour en
tenir compte dans le bilan en matiéres polluantes, i1 faut eémettre des
hypothéses, en particulier sur la concentration en particules acides du

volume de neige déplaceée.

Hypothése 1: distribution initiale homogéne des polluants dans la

strate de neige et répartition uniforme des apports par depots secs dans

toute son épaisseur.

Hypothése 2: a. la neige a eté déplacée avant tout phénoméne de dépot
sec et le bilan se fait exclusivement sur le volume final @echantillonné

(équation 2).

DSi = (C_i -C )V_i (2)

i-1
Hypothése 2: b. le volume de neige a été déplacé aprés enrichissement

en poliuants par dépots secs. Le bilan s'effectue alors sur le volume ini-

tial (équation 3).

P (R

j ) = DSi (3)

-1

Ces deux hypothéses alternatives représentent des cas extrémes. Une

situation intermédiaire doit mieux représenter la réalité car 1'intervention



des facteurs naturels (vent, depot sec, etc.) est progressive. En
effectuant les deux bilans, on obtient une fourchette de valeurs comme

estimation du flux de dépot sec. (cf. 3.4.1)

2.5.3 Utilisation des résultats du modéle de Sheih pour la détermination

des flux de dépot sec

On dispose des vitesses de sédimentation théoriques (Vd), déterminées

par le modéle de Sheih, pour SO2, SO?, NO3 et HNO3 pendant la saison hiver

nale (cf. annexe 4). Pour chaque espéce chimique, huit tables sont
fournies. Les sept premiéres correspondent a un type donné d'utilisation
des terres. La derniére donne la valeur moyenne de ces vitesses pondérees
par les pourcentages d'utilisation de la terre dans un rayon de 100 km
autour de la station. Comme le champ d'étude est relativement petit, il est
probable que 1les foréts attenantes tendent a modifier les profils de
concentration au-dessus de 1'etendue de neige. Les arbres constituent en
effet de véritables piéges pour les particules et les gaz atmosphériques.
Comme le modéle de Sheih est trés global, i1 est utilisé a des échelles de
temps et d'espace plus grandes que celles de 1'expérimentation. I1 est
difficile de dire si les vitesses de sédimentation déterminées pour 1la
classe mixte d'utilisation du territoire sont plus proches des valeurs
réelles que celles données pour la classe '"champ d'herbe". Compte tenu
aussi de la variété des taux de sédimentation sur la neige proposés dans la
Tittérature, on a opté pour le choix des deux vitesses déterminées, obtenant

ainsi une gamme de flux de dépots secs en comparaison avec les résultats

expérimentaux.
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On a vu que le modéle de Sheih donne les valeurs de Vd pour NO3, HNO3,
S0%- et SO2. I1 convient donc dans un 1 er temps de déterminer quelles
sont les formes d'association des ions dans 1'atmosphére et par la suite,

les vitesses de sédimentation a appliquer.

Dans 1'atmosphére, pour le systéme HNO3, NH3, NH,NO3, H,SO,, NHZ, S04,

on a les constantes d'équilibre suivantes (Stelson et al., 1983):

NH,NO3 (solide)
NH4NO3 (aq)
(NHy),S0, (solide)

'

NH3; + HNOj 3.03 x 10-17

L]

NH3 + HNO; 2.71 x 10-18
2NH3 + H,S0, 2.33 x 10-°8

4

(NH, ) S0, (aq)

L)

2NH5 + H,S0, 2.62 x 10-38

L'ion NH: est associé en priorité avec 50: sous forme solide ou
liquide et on lui applique la vitesse de sédimentation de 50: . En présence
d'un excés de NH3 par rapport a la quantité disponible de S04 , on a forma-
tion de NHyNO3 solide ou liquide. On utilise alors pour ce produit la
vitesse de sédimentation relative a NOS. Si, au contraire, on a
|SOZ | » |NHZ| + |métaux|, 1'ion NHt est en totalité associé avec SO, et
1'ion NO3 existe surtout comme HNO3 auquel corregpond une V4 spécifique.

Pour chaque espéce ionique, le flux de dépot sec s'obtiend alors par:
F = Vd x Cat

Cat = concentration atmosphérique de 1'espéce considérée




Remarques:

En 1'absence de données précises sur la stabilité de 1'atmosphére, on

recommande d'opter pour la classe D (atmosphére neutre) du modéle. Enfin,
la vitesse de vent journaliére moyenne est calculée a partir des deux

mesures hebdomadaires de 1a station Montmorency.
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3. RESULTATS ET DISCUSSION

3.1 TRAJECTOIRE DES MASSES D'AIR - QUALITE DES PRECIPITATIONS

Par 1'analyse conjointe des données de 5 journées d'échantillonnage et
des trajectoires des masses d'air qui s'y rapportent, on peut décrire les

conditions de dépot des matériaux atmosphériques les plus couramment

observées au Lac Laflamme.

Le 19 décembre 1983, début de la lere période d'échantillonnage
(trajectoire du 83/12/19) les masses d'air arrivant au dessus de la forét
Montmorency proviennent du Nord aprés un passage rapide sur la région des

grands lacs. Les concentrations atmosphériques relevées a la station CAPMoN

pour cette journde sont relativement faibles: NO3 (.10 pg m-3) SOZ- (.55 g
m-3) et NH* (.05 pg m-3).

Au début de 1la 2e période d'échantillonnage, les masses d'air
circulant au-dessus du Lac Laflamme proviennent directement des Grands Lacs
et des Etats-Unis (trajectoire du 19.01.84). L'analyse de la neige tombée
et recueillie le jour méme révéle un pH = 3.8 trés acide, des trés forts
taux de NO; (131 peq 1-1) et des concentrations moyennes de soi' (10 peq
1-1) et de NH: (2 yeq 1-1) si 1'on considére les concentrations généralement
obtenues au Lac Laflamme. Cette forte acidité est liée a 1'activité
industrielle intense aux USA et dans 1a région des Grands Lacs. En revanche
les 27 et 28 janvier (période 3), les masses d'air survolant 1a forét

Montmorency sont en provenance de 1'ouest canadien (trajectoire du 27/01/84)
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et les taux de NO3 (60 peq 1-1) obtenus dans nos &chantillons sont moyens
2.
alors que 1'on observe des concentrations relativement &levées de SOy (17

+
ueq 1-1) et de NHy (9 peq 1-1)

Au début de la 4e période, les masses d'air issues du Nord
(trajectoire du 28.02.84) sont pauvrement chargées en polluants

- 2.
(concentration de NO3: 6.3 peq 1-1, SO, : 10.9 peq 1-1).

Enfin, le 1ler mars 1984, i1 semble que 1'on puisse attribuer, au
moins en partie, 1'augmentation des concentrations atmosphériques de Na+ et
surtout Cl- (annexe 1) a 1'origine marine des masses d'air (trajectoire du
01/03/84). Le site d'échantillonnage étant situé a 3 km de la
transcanadienne et dans la direction du vent dominant, ces concentrations
élevées peuvent aussi s'expliquer par une remise en suspension de sel de

route (temps sec et venteux).

3.2 DESCRIPTION STATISTIQUE DES DONNEES DE PRECIPITATION

L'on connait la nature hétérogéne physique et chimique des
précipitations (neige ou pluie) dans 1'espace (Vet et Wright, 1982) et aussi
dans le temps (lessivage progressif de 1'atmosphére, Huebert et al., 1982).
Sur le terrain, on a recueilli des séries journaliéres de 4 a 8 echantillons
de neige fraichement tombée. L'analyse de ces distributions permet d'avoir

une connaissance plus précise de la qualité de la neige au sol et de sa

variation a 1'échelle du champs. Les &léments analysés peuvent etre séparés

en 2 classes.
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+ - 2. +
D'une part les ions majeurs (H , NO3, SOy , NHy) dont les distributions

journaliéres sont relativement homogénes (coefficients de variation de
1'ordre de 10%) a condition que le dépot de la neige se soit effectué en
présence d'un vent modéré ou nul. L'on verra que si le dépot a lieu en
présence d'un vent fort les séries sont beaucoup plus hétérogénes
(cf. paragraphe 3.6). Cette homogénéité des concentrations s'explique par
1'@loignement des sources de pollution (Jones et Sochanska, 1985). Il
s'agit d'aérosols de petite taille dont le temps de dépot est trés long. Le
test W de Shapiro et Wilk démontre que, si la méthodologie d'analyse est
bien respectée (isolement des précipitations sur un support matériel soit
une feuille de plastique soit une lentille de glace), les ions majeurs sont

distribués d'une fagon normale (seuil a =1 ou 5%).

R 1'opposé on regroupe les &léments dont les distributions sont plus
hétérogénes (K+, Ca2+, Mgz+, Na+, Cl ) et pour lesquels les coefficients de
variation sont généralement compris entre 20 et 100%. I1 s'agit d'aérosols
de grande taille, de poussiéres d'origine locale, comme par exemple 1'ion
K+principa1ement issu de débris végétaux. Le dépot de ces polluants est
trés influencé par la microgéographie du site et la turbulence 1locale
(proximité d'un arbre, d'une forét, d'une route: épandage de NaCl,
exposition au vent...) ce qui explique la plus grande hétérogénéité des
séries. Par suite, il. est difficile d'effectuer un suivi de 1la
concentration de ces 1ions par la méethode d'analyses successives, 1les
moyennes journaliéres calculées étant peu précises. D'autant plus que dans
un nombre relativement important de cas, le test W met en évidence la non

- 3 . - - - - 2+
normalité des distributions (principalement en ce qui concerne les ions Ca

2+
et Mg ).




facteur 2:

25,6 %

- 1
Ca © .Mg .I'ua
PK
o Cl
i ®304 o3
H
® hHA
L =1
facteur 3: 19, 5%
S il
504 @ nHs
Ca ® .
® I"Ag
-%47 o
5 8 ¥
® lNa
®C]
L -1
Figure 5: Analyse en composantes principales

Neige de surface.

Lac Laflamme.

Hiver 1983-1

33-

g1 facteur 1s

facteur 1

03

984

% de variance expliqué par les 3 premiéres composantes

38,3 %




34-

Cette séparation des &léments en 2 groupes, basée sur 1'examen des
coefficients de variation des séries journaliéres peut etre raffinée par une
analyse en composantes principales qui permet d'observer la similarité de

comportement de certains ions.

+
Sauf dans le cas de K , 1'introduction de 3 composantes principales

suffit a expliquer 1a majeure partie de la variance des ions. Sur la figure

+ -
5, les ions H et NO3 démontrent une similitude quasiment parfaite de
comportement, ce qui confirme 1'association de ces ions dans 1les

précipitations. On observe d'une fagon un peu moins nette le méme résultat

+ 2-
pour les ions NH, et SO, .

Les cations Ca?+ et Mgz+, tous deux d'origine terrestre ont aussi un
motif identique de depot. Les ions Na+ et C1 semblent avoir des positions
intermédiaires entre les ions majeurs et les 2 cations précédents. Ceci
peut s'expliquer par une plus grande diversité des sources de pollution de
ces ijons (source lointaine = origine marine, source plus proche = sel de

route).

+
Enfin, on a déja noté le cas de 1'ion K , d'origine végétale et qui se
différencie par un comportement trés particulier (variance expliquée par la

composante 2 exclusivement).

3.3 REPRESENTATIVE DES ANALYSES DE PRECIPITATION CAPMoN

Pour les mois de décembre 1983 a mars 1984, on dispose a la fois des

analyses de précipitation de 1a station CAPMoN et des &chantillons récoltés
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au sol. A plusieurs reprises nous avons constaté que les deux sources
d'information ne correspondent pas en ce qui concerne les concentrations

ioniques alors qu'il s'agit de la méme neige.

Si on examine par exemple la ﬁeige précipitée le 19.01 (tableau 4) on
observe que seuls les pH sont similaires, et le pH est 1a seule mesure prise
directement sur le terrain par le SEA. De plus, le calcul de 1a balance
ionique pour les analyses du SEA met en évidence un déficit anionique de 77
péq 1-1 et 75 péq 1-! respectivement pour les deux journées, alors que les

échantillons de neige recueillis sur le plastique sont bien équilibres.

Cette différence reléve du fait que les échantillons prélevés par le

SEA sont entreposés a +4,0°C pendant 15 jours au maximum sans conservation.

Dans le cadre de cette etude i1 a eté ainsi decide de travailler
uniquement a partir des echantillons de neige fraiche au sol, en laissant de

coté les données CAPMoN peu fiables.
3.4 ANALYSE DE LA PREMIERE PERIODE

Dans les sections 3.1 a 3.3 on a décrit globalement 1es échantillons de
précipitation (neige fraiche) qui servent de données de base dans 1la
méthodologie de mesure des taux de sédimentation de dépot sec par des
analyses de la neige de surface. L'application de cette méthodologie est a

présent discutée pour chacune des périodes d'échantillonnage.
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Comparaison de 1a qualité de_la neige recueillie simultanément
dans le collecteur standard a 1a station CAPMON et au sol sur le

plastique les 19 et 20 janvier 1984, forét Montmorency.

DATE Hauteur |pH SO% NO3 | NHE
cm (mg 1=°) | (mg 1-7)| (mg 1-1)

18-01 collecteur standard| 0.18* |4.0 0.8 1.63 0.055

+ 19-01 |plastique 3.0 3.97 0.43 6.21 0.07

19-01 collecteur standard| 0.12* |[3.9 1. 1.75 0.11

* 20-01 |plastique 2.0 4.08 0.53 5.39 0.028

* @quivalence en eau
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Pendant la premiére période, on observe a la station CAPMoN des
concentrations atmosphériques de polluants relativement faibles (cf. annexe
1). Les températures relevées sont trés basses, en particulier au début de

la période. Le tableau 5 présente les conditions expérimentales de cette

période

La chute de neige du 22 décembre limite a deux Jjours la durée de
1'expérimentation de 1a méthodologie. Pour la journée du 22 decembre, dans
un second temps on précise 1'importance relative des dépots secs et humides

sur la composition de 1a neige au sol.

3.4.1 Estimation du flux de sédimentation de dépdts secs entre les 19 et 21

décembre

Les résultats de 1'analyse de variance ont permis de constater, d'une
part, la normalité des distributions journaliéres des quatre ions majeurs
pendant 1a forte période et, d'autre part, 1'homogénéité des variances du 19

= + -
au 21 décembre (au seuil 5% pour SO4 et NHu et 1% pour NO3 et H¥). Le

tableau 6 reproduit les différences significatives mises en évidence entre

les concentrations moyennes des 19, 20 et 21 décembre.

Considérant 1a surface d'échantillonnage (S = 0.27 m?) et sous 1'une ou
1'autre des hypothéses alternatives (équations 2 et 3), on a calculé deux
flux de dépots secs. Les deux hypothéses conduisent a des résultats trés
proches (pour soi, par exemple, la différence entre les deux flux est de 2
ueq m-2j-1). Le tableau 7 nous présente une valeur moyenne de ces deux

flux (flux "mesuré").
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TABLEAU 5. Conditions expérimentales de 1a lére période (19-22 décembre

1983), forét Montmorency

DATES ECHANTILLONNAGE CONDITIONS METEOROLOGIQUES ET REMARQUES
14-15 déc. - pluie verglacante * base d'échantillonnage
(= verglas)
16-19 déc. - petits événements de neige qui s'accumulent
au sol
température maximale = -17°C; masse d'air
19 dec. N = en provenance du nord avec passage au-

dessus des Grands-Lacs; distribution
homogéne des hauteurs de neige.

20 déc. N = un peu de vent; masses d'air en provenance
de 1'ouest; température maximale = -21°C
vent d'ouest pendant la nuit *

21 dec. N = 7%+ 1** redistribution de 1a neige au sol;
température maximale = -12°C

22 déc. N =7 + 1*** nouvelle chute de neige environ 2,0 cm

* a la station 7, 1a plaque de verglas a €té mise a nu par le vent, pas

d'échantillonnage

**  @chantillon de neige redistribuée recueilli dans les empreintes d'une

coupe des 19 et 20 décembre

*** @chantillon de nouvelle neige a la station 7 au-dessus de la plaque de

verglas
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TABLEAU 6. Différences moyennes statistiquement significatives (exprimées
en péq 1-1) pour la période 1. )

At ANO Mt | asof | Y | Mg | AC1-
19 - 20 déc. 9.4 -1.2

20 - 21 déc. | 14.0 12.8 4.7 2.1 0.1 0.56

19 - 21 déc. | 17.0 22.1 3.1 0.05 1.12




TABLEAU 7. Comparaison des flux de dépots secs mesurés et donnés par le modéle de Sheih

pour 1a période 1.

{exprimées en péq m-2 j-1)

=

NOj N0 (Sheih) | soj S0; (Sheih) S0, (Sheih) | NHj NHy, (Sheih)
mesuré | classe | champ mesuré | classe | champ classe | champ mesuré | classe | champ

mixte mixte mixte mixte
19 - 20 déc. 1.4 0.18 2.9 0.43 7.9 7.9 -6.1 0.5 0.07
20 - 21 déc. 63.8 0.9 0.12 21.6 1.1 0.16 BDL BDL 9.7 1.0 0.15
19 - 21 déc. 39.5 1.1 0.14 7.2 2.0 0.30 4.0 4.0 0.7 0.10

-0v
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D'autre part, pour une vitesse moyenne du vent de 4.5 km h-1, le modéle

de Sheih donne (du 19 au 21 déc., saison hivernale), les vitesses de

sédimentation indiquées au tableau 8. Sauf pour S02, on voit que les

vitesses de sédimentation sont trés différentes si 1'on considére 1'une ou
1'autre des classes d'utilisation du territoire.

Le bilan ionique atmosphérique révéle un excés de 50: par rapport a la
somme [NHZ + métaux ]. On considére donc que le nitrate présent dans 1‘'air
était sous la forme HNO3 et on lui applique la vitesse de sédimentation
théorique correspondante. L'ion NHt est déposé a la méme vitesse que soi
auquel i1 est associé. Dans le tableau 7, on a aussi reporté les flux
calculés a partir de ces vitesses de sédimentation théoriques ("classe
mixte"). L'importance du SO2 dans le modéle de Sheih est a souligner: il
représente 66% ou 93% du soufre atmosphérique total déposé pour 1'une ou

1'autre des vitesses de sédimentation considérées.

Si 1'on compare les résultats de ces deux méthodes, on constate, dans

le cas de NO3, que le flux mesuré est d'un ou de deux ordres de grandeur

supérieur au flux issu de 1a modélisation suivant 1a classe d'utilisation du
territoire choisie. On peut rapprocher ce résultat de ceux obtenus par
Johannes et Alwicker (1982) qui ont comparé des flux hebdomadaires, mensuels
ou saisonniers de NO3 et 50: mesurés a 1'aide de collecteurs de dépots secs
avec des flux calculés en utilisant les concentrations atmosphériques et des
vitesses de sédimentation généralement acceptées (soit respectivement

V4 = 0.1 cm s~ pour S0y, et V4 =1 cm s=! pour NO3). Dans tous les cas, les
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TABLEAU 8. Vitesse de sédimentatign (cm s~!) donnée par le modéle de Sheih
entre 1e 19 et le 21 decembre 1983.

UTILISATION DU TERRITOIRE NO3 HNO 3 S04 SO2
mixte 0.47 1.0 0.27 0.07

champ 0.06 0.13 0.04 0.07
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»

valeurs mesurées excédent les valeurs calculées. Le rapport flux
mesuré/flux calculé varie entre 1.6 et 37.2, les plus grosses valeurs étant
observées en hiver. Les auteurs proposent plusieurs explications dont
certaines semblent pouvoir @étre aussi valables dans le cas des dépdots secs

sur la neige:

- apports de matériaux atmosphériques lors d'un épisode de poudrerie, de

gelée blanche, de brouillard ou de brume;

- dépot gazeux de NOX; Johannes et Alwicker (1982) pensent qu'une quanti-

té importante du flux observé de NO3 est d'origine gazeuse.

Toutefois, les données atmosphériques du SEA pour le site du Lac

Laflamme n'incluent pas les concentrations de NO2 et NO,. Or Huébert et al.

(1982) ont observé des concentrations atmosphériques de NO, d'un ordre de

grandeur supérieur a la somme |HNO3| + |NO3] en hiver dans les montagnes du

Colorado. Ceci souligne 1'importance que peut avoir la sédimentation de

NOygazeux sur la valeur des flux apparents de NO%, s'il y a oxydation de NOy
déposé en N0§ dans la matrice de neige. Dans 1'atmosphére, Agnew et al.
(1982) considérent un taux d'oxydation de NO2 en NO3 de 4% hr-l, quelle que
soit 1'humidité ambiante. Contrairement a NO3 et HNO3, il existe peu d'es-

timation des vitesses de sédimentation sur la neige pour NOX. Tout de méme,

1 pour NO,, ce qui

Agnew et al. (1982) proposent une valeur de 0.2 cm s~
rendrait significatif le taux de dépot gazeux si 1les concentrations
atmosphériques de NOx sont aussi €levées que celles rapportées par Huébert

et al. (1982).
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»

Pour 50:, le bilan entre le 19 et le 21 décembre donne un flux mesuré

supérieur a celui du modéle de Sheih, si 1'on ne tient pas compte du dépot

gazeux de SOj. Or, le flux de sédimentation de SO, calculé par la

[

modélisation est trés important. Si SO2 est oxydé en SO, dans la neige,

[’

une vitesse suffisamment rapide, le flux apparent mesuré de 50: equivaut
la somme du flux de 50: particulaire et du flux de SO, gazeux. La somme
de ces deux flux calculés par Sheih est trés proche du flux mesuré de S04
(7.2 upequn-2j-2) par analyses successives. Dans 1'atmosphére séche et
humide, Agnew et al. (1982) proposent des gammes de taux d'oxydation de SO,
en SO, de 0.2 & 0.5% h-! et 2 a 10% h-! respectivement. Mais 1'on ne
connait pas la vitesse d'oxydation sur la surface de la neige. I1 est
probable qu'elle dépend de 1'humidité et de la température, peut-étre aussi
de 1'ensoleillement (possibilité d'oxydation par 1'ozone; Palmer et al.,
1975). On remarque que la concentration atmosphérique de SO0, est de
4.2 ug m3 entre le 19 et le 20 décembre et est en-dessous de la limite de
détection entre le 20 et le 21. Pourtant, la différence entre 1les
concentrations moyennes de SOz des deux premiers jours n'est pas
significative alors qu'elle 1'est entre le 20 et le 21. Dans 1'hypothése
d'une oxydation de SO, en SOz au taux de quelques % h-l, on comprend que la
mise en @vidence d'une augmentation significative de la concentration de 50:
dans la neige peut s'effectuer sur deux jours, particuliérement si le SO,
gazeux constitue la source majeure de soufre atmosphérique déposé par temps
sec. Enfin, la température trés basse des 19 et des 20 décembre a pu
provoquer un ralentissement des taux d'oxydation. En accord avec ces
résul tats, les @tudes récentes de Pierson et al. (1985) sur 1'acidité de la
rosée ont démontré que le SO, constitue la plus grande partie du S déposé

2.,
par temps sec et que son oxydation en SO, au sein des gouttes de rosée
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n'est pas compléte a la fin de 1a nuit {(c'est-a-dire a 1'echelle de quelques

heures).

Dans le cas de NH:, 1'on constate que 1'apport théorique de NH:
(= 10-° pdq m-2 s-1, soit = 0.2 uéq 1-1 j-1) pour une hauteur de neige de 5
cm environ n'est pas significatif au regard de 1a plage de variation des
observations: 1'écart type des distributions journaliéres des concentrations
de NH: est de 1'ordre du uéq 1-1). Un tel apport n'est pas mesurable par la
méthode d'analyses successives avec une taille d'échantillon de 1'ordre de
8. Pourtant, entre le 19 et le 20 décembre, on mesure une perte apparente
significative de 1'ion NH: et entre le 20 et le 21 décembre, un flux positif

du méme ordre de grandeur. Présentement, il n'est pas proposé d'explication

de ce phénoméne. I1 n'existe pas de littérature qui traite de 1a dynamique

+
de NHuy dans la neige.

3.4.2 Bilan du dépot sec et du dépot humide le 22 décembre

Le 22 decembre, @ 7h du matin, la premiére période d'expérimentation a
été interrompue par une chute de neige sur une hauteur moyenne d'environ
1.8 cm. Avant la précipitation, i1 y a pu avoir sédimentation de dépots
secs. R la station 7, le 21 décembre, le vent avait balayé toute la neige
et mis @ nu la plaque de verglas. La composition chimique de 1'échantillon
recueilli le 22 décembre refléte donc celle de 1a neige fraichement déposée.
On a calculé la concentration résultant de 1'accumulation de 1.81 cm de
nouvelle neige sur 1'ancienne surface par un bilan volumique et comparé le
résultat avec la composition chimique de la neige recueillie le 22 décem-

bre.
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Le bilan s'écrit:

- - - A
cr Ve T GVt (4)
ou
- C, v, h = concentration, volume et hauteur respectivement de 1'échantillon
de nouvelle neige,

- f = hauteur moyenne de nouvelle neige,
- Ve = volume final de neige (le 22 décembre)
- C,V = concentration et volume initiaux (21 décembre)

iti
Le tableau 9 reproduit les résultats du bilan.

Bien qu'il n'ait pas eté tenu compte de 1'apport des dépots secs dans
notre bilan, les valeurs estimées sont supérieures ou égales a celles

observées dans le cas de SOu pour lequel 1a différence entre valeur mesurée

et valeur calculée = 0.8 péq 1-! n'est pas statistiquement significative.

Le calcul d'un taux de sédimentation de dépots secs est donc
impossible. L'observation de ce phénoméne de sédimentation des dépots secs
a donc été masquée par les 2 cm de nouvelle neige. La méthodologie par

analyses successives est inadaptée dans de telles conditions.

En conclusion, les résultats de la lere période démontrent des
changements significatifs dans 1la qualité de 1la neige de surface.

Toutefois, on manque de données pour 1'interprétation du flux mesuré de NO3:
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TABLEAU 9. Concentrations mesurées nécessaires au bilan et comparaison avec

les valeurs calculées pour le 22 décembre (uéq 1-1).

NO3 S0% H+ NHE
échantillon 14.5 2.1 20.0 0.67
nouvelle neige
21 décembre 71.7 22.8 86.8 8.7
22 décembre 50.0 17.8 61.5 5.75
(mesuré)
22 décembre 55.5 17.0 67.9 6.43
(bilan)
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y aurait-il dépdt gazeux de NOx et son oxydation en NO3 dans la neige? Pour
interpréter le flux apparent de soi, on a fait 1'hypothése de 1'apport de
S0, gazeux comme source importante de soufre atmosphérique. D'aprés ces
résultats, on remarque 1'importance prépondérante des dépots gazeux (HNO3 et
S02) dans le phénoméne de dépot sec: (cf.: aussi Pierson et al., 1985).
Enfin, i1 faut remarquer que 1'échantillonnage du 20 décembre n'a apporté
aucune information supplémentaire pour le calcul des flux. I1 aurait ete
préférable d'effectuer deux &chantillonnages le 19 et le 21 décembre, de

fagon plus precise, avec un nombre d'échantillons plus &élevé et ne pas

intervenir le 20.
3.5 ANALYSE DE LA DEUXIEME PERIODE

Pendant toute la deuxiéme période, les concentrations des ions majeurs
dans 1'air et dans les précipitations sont trés élevées. La température
maximale rencontrée est de -10.5°C. On remarque qu'il y a chaque jour un
épisode de déepot humide (minimes les 21 et 22 janvier). Le tableau 10

présente les conditions expérimentales de la 2ieme période.

La moitié des echantillons de surface (stations 1, 4 et 6) ont @eté
prélevés sur des toiles de plastique posées le 18 janvier. Aux trois autres
stations non equipées de plastique, on a evalué 1a hauteur de neige equiva-
lente et procédé a 1'échantillonnage de la meéme quantité de neige. Avant
toute analyse se rapportant aux moyennes Jjournaliéres des six stations, il

faut verifier que les echantillons recueillis suivant 1'une ou 1'autre des

méthodes proviennent bien de l1a méme population et que 1'on n'a pas créé

d'hétérogenéité en procédant de deux maniéres différentes. Le test-t de
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TABLEAU 10. Conditions expérimentales de l1a 2iéme période (18-23 janvier

1984), forét Montmorency

DATE ECHANTILLONS CONDITIONS METEOROLOGIQUES ET REMARQUES

pées de toile)

18 janvier pose de 3 toiles ﬁbur isoler la chute de
neige prévue (3 stations ne sont pas équi-

19 janvier n=2 nouvelle neige sur 3 cm

20 janvier n==6+1%* nouvelle neige

21 janvier | n = 6 + 1** nouvelle neige (trace)

22 janvier n==6 venteux + trace de neige

]
(o))

23 janvier n

nouvelle neige

* &chantillon sur une hauteur de 2 cm seulement (nouvelle neige)
** @chantillon sur une hauteur de 0,5 cm seulement (nouvelle neige)
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Student a eté appliqué pour comparer les deux moyennes correspondant res-
pectivement aux stations avec ou sans plastique, ceci pour chaque &lément et
chaque jour. Les moyennes ne sont pas significativement différentes au
seuil a = 5%. C'est donc que 1'on a pu identifier la méme couche de neige
méme sans plastique et que les echanges verticaux entre la neige de surface
et les couches situées au-dessous peuvent €etre considérées négligeables
pendant la période etudiée et sous les conditions metéorologiques

correspondantes (vent faible a fort, températures assez basses).

Du 18 au 23 janvier, i1 y a eu intervention des deux types de sédimen-
tation (séche et humide). Nous dressons un bilan pour evaluer 1'ordre de
grandeur de chacun des phénoménes. L'on a pu identifier le 21 janvier une
couche superficielle de neige fraiche de 0.5 cm de hauteur précipitée dans

la nuit du 20 au 21 et en recueillir un échantillon.

Cette nouvelle chute de neige, minime en quantité empéche-t-elle aussi

1'observation du phénoméne de sédimentation entre les 20 et 21 janvier?

Les distributions observées le 21 janvier ne sont pas normales, ce qui
2.

restreint 1a validité des résultats de 1'analyse de variance. L'ion SOy
est le seul @elément pour lequel on note une différence significative entre

les deux moyennes journalieéres.

L'analyse de 1'échantillon des 5 mm de neige fraiche révéle des
concentrations de No;, Ht et NHt plus basses que celles de la couche de
neige initialement déposee. Ceci a provoqué une diminution de 1la

concentration de ces é&lements dans la quantité de neige totale qui peut
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masquer une éventuelle augmentation des concentrations résultant de la
sédimentation de dépots secs. Par contre, 1'accroissement significatif des
concentrations de 1'ion 50: s'explique au moins en partie par la grande
quantité de cet ion dans la précipitation. Par un bilan similaire a celui
du paragraphe 3.4.2, peut-on détecter 1'intervention du phénoméne de

sédimentation séche entre les échantillonnages des 20 et 21 janvier?.

L'hypothése de base de ce bilan est que, s'il y a eu dépdt sec, les
polluants gazeux ou particulaires déposés ont @té répartis par circulation
d'air dans l1a hauteur totale de neige echantillonnée. Dans un premier
temps, on soustrait aux charges moyennes observées le 21 janvier 1a quantité
de polluants et de neige apportée par la nouvelle précipitation. On compare
ensuite les concentrations ainsi calculées a celles observees le 20 janvier
da 1'aide du test de la moyenne de Student. S'il existe une différence
significative, on considére qu'elle est issue des dépots secs dont on n'a

pas tenu compte dans le bilan.

Pour chaque élément, on a:

c M i A (5)
cal (21)
vI
ol ¢, v : concentration et volume de 1'@chantillon de nouvelle neige
EF’ VF : concentration et volume moyens du 21 janvier
VI : volume moyen du 20 janvier
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Dans le tableau 11, les différences AC= Cobs (20 Janv.)-C cal (21 Janv.)
obtenues sont reproduites et a titre comparatif les @&carts types des
distributions du 20 janvier. En appliquant le test de Student, on constate
qu'il n'y a donc pas de différence significative entre les concentrations

calculées et observées le 20 janvier. On peut alors faire plusieurs

hypothéses:

- pas ou peu de dépot sec entre le 20 et le 21 janvier, 1'atmosphére

étant plus propre a cause du pouvoir de lessivage de 1a neige;

- il y a eu sédimentation de dépdots secs mais 1'hypothése de base n'est
pas respectée. C'est-a-dire qu'une partie importante des dépdts secs
est restée préférentiellement a 1a surface dans les 5 mm de nouvelle
neige. Le bilan serait alors faussé puisque 1'échantillon de surface

comprendrait d@ 1a fois 1'acidité des dépots secs et humides.

Dans la journée du 22 janvier 1984, on a observé une redistribution
importante de la neige due au trés fort vent. La comparaison des moyennes
Jjournaliéres du 21 et du 22 janvier montre une baisse statistiquement
significative des concentrations de NO3 (25 péq 1-1) et de 50: (2 néq 1-1)
dans les échantillons de surface en dépit des concentrations atmosphériques
élevées de SO, et de SO, le 22 janvier (4.26 et 75.4 mg m™3 respectivement)
qui auraient du engendrer des forts taux de depots secs (de 1'ordre de 10
peq 1-1 de 50: d'aprés Sheih). Plusieurs phénoménes expliquent
vraisemblablement cette décroissance: remise en suspension d'aérosols

contenus dans la neige de surface, balayage d'une partie de la neige super-

ficielle vers des endroits plus abrités du vent (forét, etc.) et exposition




TABLEAU 11.
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Tableau comparatif entre les différences des concentrations
calculées pour la période du 20-21 janvier (AC) et les &carts
types du 20 janvier 1985 (exprimées en uéq 1-1!) pour la période
2

NO3 | SO% A T

AC 3.6 | 0.41 | 2.2 | 0.3

Aobs 10.5 | 0.54 | 9.3 | 0.6
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d'anciennes couches plus profondes, moins concentrées en polluants qui sont
a leur tour partiellement redistribuées. Ceci met en évidence 1'influence

du vent sur la composition chimique de la neige redistribuée qui peut donc

masquer tout apport par sédimentation de dépots secs.

En conclusion, 1'application de l1a méthodologie a la 2iéme période ne

met pas en évidence d'apport significatif de polluants atmosphériques par

sédimentation de dépots secs. Entre le 20 et e 21 janvier, i1 est tombé 5
mm de neige qui limitent 1a part des dépots secs dans 1'enrichissement de la
neige. Le 22 janvier, 1'intervention d'un fort vent masque 1'observation
d'un taux de dépots secs qui aurait di €tre trés elevé au regard des

concentrations des polluants présents dans 1'air.

3.6 ANALYSE DE LA 4iéme PERIODE

Le tableau 12 présente les conditions expérimentales de la 4éme
période. On retrouve des concentrations ioniques trés basses dans les don-
nées de précipitation et dans la composition de 1'air (Annexes 1 et 2). La

température maximale observée est de -1,5°C.

On a vu a 1'occasion de la période 2, qu'un fort vent intervenant aprés
le dépot de la neige au sol déplace ou remet en suspension une certaine

quantité de matiére, si bien que 1'observation de dépot sec par 1la

méthodol ogie est impossible.

La 4iéme période a eté elle aussi trés venteuse. Le 29 février, en

-1
particulier, un vent important (v= 12 km h ) a soufflé cette fois-ci
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TABLEAU 12. Conditions expérimentales de la 4éme période (29 février -
5 mars 1984), forét Montmorency

dates échantillons | conditions météorologiques et remarques

28 fév. pose de 6 toiles pour isoler la chute
de neige prévue

29 fév. N= Dépot de l1a neige en présence d'un fort
[ vent. Distribution hétérogéne

1 mars N=6 Nouvelle neige

2 mars N=6 Trés venteux + petite chute de neige
3 mars N=4 Vent moyen * petite chute de neige
4 mars N=4 Vent * petite chute de neige

5 mars N= Vent fort




56-

penhant la chute de neige. Quelle est alors 1'influence de ce vent sur la
méthode de mesure par analyses successives? La distribution des
échantillons du 29 février est trés hétérogéne; les hauteurs de neige sont
échelonnées de 6 a 18 cm et les coefficients de variation sont @levés:
respectivement 68, 60, 65 et 126% pour les ions NOE, 50:, H+ et NHE alors
que dans des conditions de dépot sans vent, ils sont de 1'ordre de 10%.
Cette hétérogénéité se répercute sur les autres journées de la période bien
qu'elTe semble atténuée par le dépot de la neige du ler mars, sans doute
plus homogéne. Ceci conduit a une précision médiocre des valeurs moyennes
de concentration spécialement lorsque 1a taille des échantillons journaliers
se réduit a 4, a partir du 3 mars. Comme, de plus, on déplore de petites
chutes de neige chaque jour de la période, 1a détermination des taux de
sédimentation est délicate. De fait, 1'analyse de variance ne met en
évidence aucune différence significative entre les 6 moyennes journaliéres

en ce qui concerne les ions majeurs.

Toutefois, i1 faudrait préciser dans quelle mesure 1'hétérogénéité de
la neige au sol est incompatible avec cette méthodologie de mesure du phéno-
méne de sedimentation. En 1'absence de dépot humide et de vent occurant
aprés le 29 février, quelle aurait di etre la taille des echantillons néces-
saire a la détermination statistique des flux de dépdts secs tels que ceux
observés lors de la lére période? En utilisant le test de comparaison de 2
moyennes et en supposant la variance des populations journaliéres constante
dans le temps et indépendante de la taille des echantillons, on arrive a la

formule suivante, donnant la taille de 1'échantillon minimal (Freund 1961):
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oi: t = valeur du t de Student a v= 2(N-1) degrés de liberté

2
variance des echantillons

(72}
]

augmentation moyenne des concentrations 1iée aux dépOts secs.

[~%
n

On rapporte les flux de dépots secs observés pendant la premiére période
(exprimés en pég m-zj-l) a la surface echantillonnée le 29 février
(S= 0.0676 m2, soit une surface 4 fois moindre que pour la lére période pour
une hauteur de neige triple) et au volume d'eau moyen des échantillons
(V=.941). On obtient alors les différences d=X;.X, @ mettre en &vidence
pour 1'observation d'un phénoméne de sédimentation de dépdts secs analogue a
celui observé pendant 1la 1lére période. La taille de 1'échantillon

nécessaire a été calculée pour 2 cas d'observation (sur 1 et 2 jours). Les

résultats sont présentés dans le tableau 13.

Les valeurs moyennes de NO3 le 29 février sont trés faibles si bien que méme

avec des coefficients de variation élevés, les écarts types observés sont
moyens, comparables a ceux de la lére période. De plus, le flux observé
pendant la lére période est suffisamment important pour &tre mis facilement
en évidence. Ceci explique les tailles d'échantillon raisonnables calcu-
1ées pour cet ion. Par contre, pour NH', et 50:, les différences de
concentration entre les moyennes journaliéres sont minimes par rapport aux
écarts types observés. I1 aurait eté impossible de mettre en évidence un
changement significatif dans les concentrations de 1'ordre de grandeur des

dépots secs.
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TABLEAU 13. Nombre d'échantillons (n) nécessaires pour 1a mise en évidence
de taux de dépot sec (d) identiques a ceux mesurés lors de la
premiére période rapportés au volumes échantillonnés le 29

février et, a titre comparatif, 1'écart type des distributions
pour cette derniére date, pour la période 4.

NO3 H+ S0y NHz,
D sec (pnéq 1-1 j-1) | 2.8 | 3.7 0.5 0.05
A 29 fév. (uéq 1-1) | 4.3 | 9.3 6.6 0.8
n sur 1 jour 18 5 1 339 1 967
n sur 2 jours 6 12 335 492




59-

On ne peut tirer de cet exemple aucune régle systématique quant au
nombre d'échantillons a prendre. I1 est relié directement aux variances des
distributions journaliéres qui dépendent elles-mémes fortement des condi-
tions atmosphériques et de 1'espéce ionique considérée. 11 est aussi inver-
sement proportionnel 2 d2. Cette valeur d représente 1'augmentation des
concentrations dans un certain volume de neige de référence. Pour un méme
flux de dépots secs, plus 1'épaisseur de la neige de référence est grand,
moins net est 1'accroissement de concentration. On aurait donc intérét a
isoler des petites strates de neige, par exemple, la fin d'une
précipitation, pour appliquer la methode par analyses successives. Enfin,
la valeur de d dépend aussi de 1'origine des masses d'air. On a choisi ici
de reprendre le flux mesuré lors de la lére période (vent d'ouest). Pour
des masses d'air plus polluées (vent sud-ouest), les valeurs de d seraient

plus &levées et donc plus faciles a mettre en évidence.
3.7 ANALYSE DE LA 5iéme PERIODE

Le tableau 14 présente les conditions expérimentales de la 5éme
période. La température maximale pour le 15 et le 16 mars a dépassé 0°C et
la neige a commencé a fondre. De plus, on n'avaif pas posé de plastique
avant la chute de neige du 14 mars et i1 etait difficile de distinguer les
différentes strates déposées dans 1'épaisseur de la neige. C'est pourquoi
il n'a pas eté calculé de flux de sedimentation pour cette période. En
échantillonnant 4 cm de neige le 15 et le 16 mars, on a obtenu
respectivement des volumes moyens de 0,38 et 0,69 1 de neige fondue. Le 16

mars, la neige mouillée s'est compactée et on a récolté des eéchantillons

composés de neige déposée les 2 jours précédents et de neige précipitée
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TABLEAU 14. Conditions expérimentales de la 5éme période (14-16 mars),
forét Montmorency

date echantillons conditions météorologiques et remarques

14 mars N=8 pas de plastique posé au préalable
2 cm de neige

15 mars N=8 nouvelle neige - venteux - début de
fonte

16 mars N=8 ensoleillé, épisode de fonte
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avant le 14 mars beaucoup plus riche en polluants d'aprés les données
qualitatives de précipitations de la station CAPMoN (cf. annexe 2). On
observe bien que les &chantillons mélangés du 16 mars sont plus concentrés

que ceux du 14 et du 15 mars dans le tableau 15.

L'enrichissement des échantillons du 16 mars peut s'expliquer aussi en
partie par des flux de sédimentation de dépot sec plus importants sur la
neige mouillée. Husar et al. (1978) considérent que la neige mouillée a le
méme comportement que 1'eau vis-d-vis des polluants atmosphériques. Ainsi,

pour SO2, par exemple, conseillent de prendre une vitesse de sédimentation
de 0.7 cm s-! lorsque la neige est humide au lieu de 0.1 cm s-! pour la
neige séche. Cependant, i1 est impossible de faire la part de ce qui

provient des dépdts secs et du mélange avec les strates inférieures dans
1'enrichissement observé de la neige de surface pendant cette derniére

période.

En conclusion, 1'analyse de la 5e période permet de souligner 1la
nécessité d'une barriére physique séparant 1a strate de nouvelle neige des

strates inférieures dans 1a méthodologie.
3.8 MILIEU SEMI-CONTROLE - METAMORPHISME
La méthodologie d'échantillonnage de 1'expérience en milieu

semi-contr0lé a été exposée au point 2.2. Les 2 stations sont situées au

dessous du plastique dans 1'axe SW-NE.
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TABLEAU 15. Concentrations moyennes journaliéres observées pendant la 5iéme
période

14 mars | 4.79 12.58

15 mars | 4.02 8.77

16 mars | 9.23 | 27.67
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On ne dispose pas d'assez de données pour procéder a une analyse
statistique raffinée; nous nous contentons de poser 1'hypothése suivante,
démontrée dans les paragraphes précédents: les concentrations en ions

majeurs dans une strate de neige, bien délimitée, sont distribuées selon une

loi normale, autour de la moyenne. Dés lors, on juge qu'une concentration
est significativement différente de la moyenne initiale lorsqu'elle s'en

éloigne d'au moins 2 écarts types (seuil a = 5%).

La figure 5 démontre la structure des stations d'échantillonnage: 1les
3 strates supérieures d'une hauteur de 3 cm chacune ne sont pas séparées par

des limites physiques, a la différence des strates 1 et 0.

En pratique, on s'est apergu de la nécessité de telles séparations. Au
fur et a mesure de 1'expérimentation, la neige de surface s'est compactée,
principalement sous le poids des chutes de neige et a partir du 6.02, on a
du réduire a 2 le nombre de strates supérieures. Le suivi de la qualité de
la neige de surface s'est avéré impossible, puisque 1'on a pas été capable
d'isoler exactement les mémes strates d'une journée d'échantillonnage a
1'autre. En revanche, la strate 1 a pu étre bien identifiée entre 2

lentilles de glace et les résultats obtenus sont inattendus.

Pour cette strate, les valeurs moyennes de référence sont estimées pour
chaque ion majeur par les moyennes du 29.01, journée pour laquelle on

dispose d'un triple échantillonnage.

Au lieu d'une variation minime de la composition de la neige escomptee

en rapport avec les mécanismes de métamorphisme des flocons,
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Strate Hauteur (cm)

Plastique __

-------- 4 3

-------- 3 3
Lentille de glace 2 3
Lentille de glace ______ 1 21
verglas _ 0 25

e

Figure 6: Stratification des stations 1 et 2 le 28.01.84. Expérience

en milieu semi-controleé.




on observe un pic rapide, significatif dans les concentrations des ions
majeurs et dans la conductivité les 6 et 9 février a la station 1 et les 1
et 3 février @ la station 2 (figure 6). Pour N0;, s02-, H+ et NH:, Tes
variations de concentration observées sont de 1'ordre de 13 20 peq 1-!
suivant 1'espéce. Suivant un motif identique, les volumes d'eau
échantillonnés sont aussi trés élevés, alors que les volumes de neige
restent relativement constant. L'on observe sur la figure 7, le suivi de la
densité de la neige qui subit un accroissement trés net Tlorsque 1les

concentrations augmentent.

I1 semble donc qu'il y ait eu simultanément apport de polluants et
d'eau. Plusieurs phénoménes tels que les gradients de température et Tles
courants convectifs dus au vent pourraient étre a 1'origine de ce transport
de matériaux. Toutefois, d'aprés certains calculs effectués par DeQuervain
(1972) 1les mouvements de vapeur d'eau occasionnés par les gradients de
température au sein de la matrice de neige seraient relativement
négligeables en ce qui concerne les changements de densité (de 1'ordre de
2.10"3g/cm3 x jour) ce qui correspond 3 une augmentation d'environ 0,1 g par
litre d'eau (= neige fondue) et par jour. En 1'absence de données physiques
précises (température, humidité de 1'air et de la neige pour la période
étudiée) on n'est pas en mesure de vérifier une autre hypothése impliquant
le phénoméne de condensation de vapeur d'eau a 1'interface air-neige pour

expliquer 1'accroissement de densité de la neige.

Sur la figure 7, on remarque que 1'enrichissement en polluants de 1la
neige a 1'une ou 1'autre station est relié a 1'occurrence concomittante de 2

événements météorologiques:
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- dépot de quelques cm de neige chargée en particules acides

- direction du vent dominant (nord pour station 2, sud pour station

1)

On peut alors vraisemblablement attribuer les changements chimiques
observés a un effet de redistribution des aérosols par 1e vent. DeQuervain
(1972) estime que les variations de pression causées par des bourasques de
vent induisent des courants convectifs, préférentiellement dans les strates
supérieures de la neige au sol et que cette ventilation peut etre la
principale raison du transport de matériaux dans certaines couches de

neige.

I y aurait alors remise en suspension d'aérosols contenus dans la
chute de neige trés chargée et leur réincorporation, au moins partielle, a
1'intérieur de la matrice de neige; le vent constituant alors le vecteur
principal de cette redistribution. Cette hypothése est impossible a
vérifier avec nos seules données. Gjessing (1977), dans une expérience de
laboratoire a prouvé que 1a neige posséde un bon pouvoir filtrant sur un

courant d'air chargé de matériaux.

De plus notre dinstallation expérimentale constituait un véritable
"piége a vent" du fait des petites tranchées d'accés aux stations situées de

chaque coté du plastique et dans lesquelles le vent pouvait s'engouffrer

préférentiellement.
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En conclusion, i1 convient de souligner 1le role important de 1la
turbulence atmosphérique sur la qualité de la neige méme en lieu couvert.
Ici on a vu qu'il peut provoquer des augmentations rapides de 1'ordre de
60 peq 1-1 de 1a concentration totale. I1 s'agit donc d'un facteur
d'évolution primordial, dont les effets sur la composition de 1a neige
semblent plus considérables que ceux reliés au métamorphisme des cristaux ou
encore aux transferts de vapeur d'eau occasionnés par les gradients de

température au sein des couches de neige.
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4.  SYNTHESE ET CONCLUSION

Lors de la 1lére période d'échantillonnage, qui s'est déroulée dans les
conditions expérimentales les plus propices a 1'application de 1a méthodol o-
gie statistique, on a observé sur 3 jours un enrichissement significatif de
la neige de surface (NO3, SOz, H*¥). Pour NO3, le flux mesuré est d'un
ordre de grandeur supérieur a celui donné par le modéle mathématique de
Sheih. NO_ gazeux pourrait participer d'une fagon non négligeable a

X
1'augmentation des concentrations en NO3 dans la neige déposée. Pour SO%-,

les deux flux mesurés et calculés ont des valeurs trés proches si 1'on

considére 1'oxydation de SOz gazeux en SOy aprés son absorption a la surface

des cristaux. I1 semble donc qu'en ce qui concerne les dépots secs, les
espéces gazeuses aient une importance quantitative prépondérante par rapport

aux polluants particulaires.

Les conditions idéales pour 1'application de 1a méthodologie de mesure

des taux de depot sec par analyses successive peuvent é€tre résumées ainsi:

- période froide (ni fonte, ni pluie)
- précipitation de référence pauvre en polluants et peu abondante (masse

d'air en provenance de nord);

- concentrations atmosphériques élevées aprés la précipitation (masse d'air

en provenance du sud-ouest ou de 1'ouest);
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Dans 1'avenir, cette méthode pourrait €tre utilisée pour des sujets de
recherche concernant 1'interaction entre le couvert de neige et

1'atmosphére.

En conclusion, 1e phénoméne de sédimentation de dépot sec est difficile
a discerner d'une fagon évidente du fait de 1'intervention d'une multitude
de facteurs sur la qualité de la neige et dans lesquels la turbulence
atmosphérique semble jouer un trés grand rdole. Le vent redistribue une
bonne quantité des matériaux contenus dans la matrice de neige. n
constitue donc un agent d'évolution trés important, a ne pas négliger dans
toute étude visant la connaissance ou la modélisation de 1'é@volution

physicochimique du couvert hivernal.
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Annexe 1:

Concentrations atmosphériques recueillies @ la station CAPMoN, forét

Montmorency, pour les périodes d'échantillonnage, telles que fournies par le

Service d'Environnement Atmosphérique, région de Québec, Montréal.
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SAMPLE

19

20

21

22

18

19

20

21

22

23

27

28

29

14

15

16

HOURS
SAMPLED

24.0

24.0

24.0

24.0

21.0

24.0

24.0

24.0

24.0

24.0

24.0

24.0

24.0

24.0

24.0

24.0

24.0

24.0

24.0

24.0

24.0

MEAN FLOW RATE AIR SAMPLES
(1/MIN)

17.3

17.7

18.4

17.4

18.6

17.9

18.6

18.2

17.6

17.1

17.9

18.2

17.3

17.7

18.2

17.7

17.3

16.9

18.8

18.0

18.4

FORET MONTMORENCY

AIR CONGENTRATIONS, pg/m®
Na K N

m3 Cl NO; SO, Hy

24.9 0.05 0.10 0.55 0.07 BDL  0.05
25.5 0.04 0.10 0.59 0.06 BOL  0.04
26.4 0.02 0.06 0.24 0.01 BDL  0.07
25.1 0.01 0.06 0.91 0.02 BDL  0.18
23.4 BOL 0.10 10.8  0.05 BOL  2.20
25.8 0.02 0.21 3.97 0.11 BOL  0.82
26.8 0.04 0.17 1.18 0.09 0.04 0.33
26.2 0.03 0.22 0.98 0.15 BDL  0.16
25.3 BOL 0.37 4.26 0.18 BDL  0.98
24.6 BOL 0.19 7.70 0.14 BDL  1.26
25.8 BOL 0.04 2.13 BDL BOL  0.37
26.2 BDL 0.04 0.09 BOL BDL  0.04
24.9 0.03  0.07 0.43 0.0l 0.05 0.09
25.5 0.17 0.21 0.52 0.21 0.04 0.06
26.2 0.41 0.22 0.5 0.36 0.05 0.05
25.5 0.56 0.28 0.51 0.45 0.05 0.05
24.9 0.09  0.17 0.5 0.12 0.04 0.05
24.3 0.03 0.11 1.26 0.04 0.05 0.22
27.1 0.02 0.11 0.11 0.03 0.01 0.09
25.9 BDL 0.28 1.17 0.23 0.05 0.19
26.5 BOL 0.09 0.86 0.05 0.05 0.16

BOL

1.1

22.1

3.1

2.9

1.2

15.4

22.1

3.4

0.2

0.5

0.2

BDL

BDL

BDL

1.9

0.7

1.0

0.9




Annexe 2:

Données qualitatives des précipitations recueillies a la station
CAPMoN, forét Montmorency, hiver 83-84, telles que fournies par le Service

Environnement Atmosphérique, Région de Québec, Montréal.
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Annexe 3:

Données de la campagne d'échantillonnage moyennes et &cart types pour

chaque ion, pour les 5 périodes d'étude de 1983-84.
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CRITERTON VARIABLE
ARNKEN hNWh AY

r_ ECMANTILLONES NE  NETGF AU STATINNR DU LAC LAFt AVMF {9A3 = B4

FILE NONANF (CREATIONM NATE s ARG§/0%27,)

Lk} HTTRATE (FQ PAR
Jnue

8s/03/27,

®* @« ® o ®» ® @ ®»eoe=®»0=«« DEJCRIPT]ON 0OF SﬁlJiﬂP_Q_PUL"JnNS > e

09,5%,18, PaRE

A

TOTAL CASES @

114

VARIABLF (a1 4 VALUF | AREL SUIM HEAN STL DFV VARIANCE N

FOR FNTIRE POPIHLATION 544%,6500 4s,9489 37,14A4 1379, A543 ¢ 1oy
Joe 19, ?61,93n0 130,9650 4y,%608 1897 Aan0 2)
JUVR 20, hlUh,9500 107 ,A250 In,50%3% 110,620 6)
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JOUR LN 69,6800 17,0200 7.,7510 en nIAs )
JOUR +S, N . S1,%000 12,m250 7.6671 SA,7Ra6 [ Q)
JouR 14, en, 0000 77,5000 f, 7218 76,1045 8)
JOUR 75, 2R, 4000 3,5500 3,794} ta,%083 8)
Jour 76, 17R,00600 22,7578 R, T1Re 76,0105 8)
jone 353, 37,7000 54,375 Y. hai0 . 7a7% ( L.AJ
JOUR 354, 461,2900 57,4618 a,7793 22,Ma%4 8)
JOUR 18s, 501,6200 71.6600 A,R275 77,0243 7
JOUR 356, ’ 49,9900 49,9986 A A330 18,0389 | 7Y




FCHANTTILLODMES RE

NETGE Alt STATIONS N LAC LAFI AMHF 1ORAY = AA

CRYTFRION VAPLARLE
ARNKEN DNw™ AY
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Jnye
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SULFATE MFQ PAR |
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\ e e ® oo ®sesee=ec=~« DESLRIPTION OF S UBPUPULATIONS

A
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VARTASLE copr VALUF_LAREL SuM MEAN STN LRV VARJANCE N
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