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1 Introduction

L'oxyde nitreux (N,O) est un gaz a I’état de trace dans l'atmosphere, agissant a la fois comme un gaz a effet
de serre et étant impliqué dans la destruction de 1'0zone stratosphérique (Ravishankara et al., 2009). L'oxyde
nitreux est produit principalement par deux processus microbiens, comme intermédiaire obligatoire de la
dénitrification et en tant que sous-produit lors de la nitrification (Knowles, 2000). Des recherches récentes
ont suggéré que les pratiques agricoles représentent environ 60% des émissions anthropiques d'oxyde nitreux
(Smith et al., 2007). Outre les émissions directes (directement du sol vers l'atmosphere), les émissions
indirectes de N,O peuvent également avoir lieu, résultant des flux d’azote provenant des terres agricoles
jusqu’aux éco-hydrosystemes adjacents. Ces émissions sont maintenant reconnue comme représentant une
composante quantitativement importante du budget mondial en N,O provenant des activités agricoles
(Mosier et al., 1998) mais restent accompagnées d’une grande incertitude. Dans le bassin de la Seine, les
premiers bilans conduisent a un chiffre d’environ 10% (Garnier et al., 2009).

En raison des transports verticaux et latéraux potentiels et du transport convectif vers les eaux souterraines,
le N,O n’est pas nécessairement produit a I’endroit méme ou les prélevements sont réalisés. Il peut Etre
lessivé de la zone non saturée ou il est produit par la nitrification (Miihlherr et Kevin M. Hiscock, 1998a;
Spalding et Parrott, 1994) et / ou la dénitrification (Spalding et Parrott, 1994). Afin d’estimer la fraction
d’azote appliquée qui sera perdue par lessivage et ruissellement, I'IPCC (2006) utilise une valeur par défaut
NLEACH = 0.3 (avec une gamme d’incertitude de 0.1 & 0.8). La méthodologie de I'IPCC propose un
concept de facteur d’émission associé aux émissions indirectes de N,O résultant du lessivage de I’azote,
appelé EF5. Ce facteur EF5 est divisé en trois sous-catégories, selon le site d’émission du N,O : (i) eaux
souterraines ou drainage de surface (EF5g), (ii) riviere (EF5r) et (iii) zones estuariennes cotieres (EF5e) ; la
combinaison des trois composantes étant égale au facteur d’émission EFS5 :

EFs = EFs, (0.0025) + EFs, (0.0025) + EFs. (0.0025) = 0.0075 kgN,O-N kg™ d’azote lessivé.

Le facteur d’émission EF5g pour les émissions de N,O provenant des aquiferes est basé sur les
concentrations en N,O dans les eaux souterraines, en partant du postulat que le dégazage de tout le N,O
dissous se produit apres écoulement des eaux souterraines par convection dans les puits, sources, cours d'eau
ou réseau de drainage (Mosier et al., 1998). En se basant sur une récente compilation de données provenant
de plusieurs études (par exemple, Hiscock et al., 2003; Reay et al., 2005; Sawamoto et al., 2005), I'IPCC
(2006) a révisé a la baisse le facteur d'émission par défaut des émissions indirectes de N,O associées au
lessivage de l'azote et au ruissellement (EF5), soit de 0,025 a 0,0075 kgN,O-N kg'l d’azote lessivé. Compte
tenu de ces études récentes, la valeur par défaut de ’EFS5g a été corrigée a 0,0025 kgN,O-N kg d’azote
lessivé, mais reste cependant associé a une large gamme d'incertitude (0.0005 a 0.025) en raison de la
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variabilité naturelle des processus et un manque des données pour réduire la marge d'incertitude de ce
coefficient EF5g.

Ce n'est que récemment que des données sur les concentrations de N,O dissous et sur les processus de
production de N,O, sa réduction et son transport dans les eaux souterraines ont été accumulées a partir de
mesures de terrain (par exemple, Holl et al., 2005; Osaka et al., 2006) et en utilisant les techniques
isotopiques (par exemple 15N, Clough et al., 2006; Clough et al., 2007). Par conséquent, peu de données
sont actuellement disponibles et des recherches complémentaires restent nécessaires afin de mieux
documenter ces processus d'émission.

Au cours de cette étude, nous avons mesuré a la fois les émissions directes de N,O provenant des sols
agricoles et les concentrations en N,O dans les eaux souterraines. Le but de cette était de clarifier les voies
d’émissions directes et indirectes de N,O a la fois verticalement a partir de la surface du sol et
transversalement en partant d’un plateau agricole jusqu’aux zones ripariennes en bordure de riviere et de
déterminer la source du N,O présent dans 1’aquifére étudié.

Enfin, les mesures nous ont permis de réévaluer le facteur de I'I[PCC (EF5g) et estimer les émissions
indirectes de N,O provenant d'un aquifere régional.

2 Site d’étude : le bassin versant de I’Orgeval

L’étude a été conduite dans le bassin versant de 1’Orgeval (bassin de la Seine) approximativement a 70km a
I’est de Paris, drainé par 1I’Orgeval (ordre 3 de Strahler). Le climat est semi-océanique, avec des
précipitations annuelles aux alentours de 700 mm et une température ambiante moyenne de 4°C en hiver et
19°C en été. Le mois le plus froid est janvier (température moyenne de ’air 0.6°C) et le plus chaud aoft
(température moyenne de I’air 18°C). La plus grande partie de la surface du bassin de 1’Orgeval (104 km?)
est couverte d’un dépdt loessien (plus de 10 m d’épaisseur). Cette couche supérieure est enrichie en
profondeur par des calcaires et la couche inférieure enrichie en argile, a I’origine d’une nappe superficielle et
de sols imbibés en hiver a cause de la faible perméabilité du sol.
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Figure 1 : Localisation du site d’étude et transect piézométrique a gauche. Les
parcelles d’étude des émissions directes de N,O sont situées entre les piézométres 2 et 3.
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2.1 Parcelles d’étude des émissions directes de N,O

De février 2 juillet 2008, la parcelle la plus haute (A) était cultivée avec du blé (fertilisée avec 121 kN ha™ en
trois applications entre février et avril) et la parcelle la plus basse (B) avec de I’orge (fertilisée avec 80 kg N
ha™ en février) (Tableau 1). D’aoiit & mars 2009, les deux parcelles étaient en inter-culture d’avoine (parcelle
A) et d’avoine + féveroles (parcelle B). Enfin, d’avril a aotit 2009, les deux parcelles étaient cultivées avec
du mais, fertilisées avec 185 kg N ha en avril.

2.2 Transect piézométrique

Des piézometres ont été installés le long d'un transect partant d’un plateau agricole vers la riviere (pente
moyenne, 2,2%), dans trois positions le long de la pente (figures 1): (i) Plateau, (ii) Milieu de pente et (iii)
Bordure de riviere. Ces piézometres (profondeur, 3-15 m), atteignant les eaux souterraines phréatiques de la
Brie.

3 Matériel et méthodes

3.1 Emissions directes de N,O

Les mesures d’émissions de N,O par les sols ont été conduites a un rythme hebdomadaire a bi-mensuel de
mai 2008 & aofit 2009 en utilisant la technique des chambres d’accumulation statiques (Hutchinson et
Livingston, 1993). Cinq séries de cinq chambres (50 cm x 50 cm x 30 cm) ont été enfoncées dans le sol a
une profondeur approximative de 15 cm, le long de la pente, et laissées en place tout au long du cycle
cultural. Les chambres ont été retirées uniquement lors des travaux du sol comme la fertilisation ou la
récolte. Quand la végétation dépassait la hauteur des chambres, celles-ci ont été surmontées de rehausses de
50 cm de hauteur.

Le principe des chambres d’accumulation est de fermer hermétiquement le volume au-dessus d’une surface
émettant ou consommant du gaz, de sorte que le gaz ne puisse pas s’échapper. Pour cela, pour chaque
mesure, les chambres sont fermées a 1’aide d’un couvercle hermétique équipé d’un septum permettant le
prélevement du gaz apres accumulation. Le taux d’enrichissement en gaz est alors contrdlé périodiquement,
quatre échantillons de gaz sont prélevés dans chaque chambre (0, 10, 20, 30 minutes apres fermeture ou 0,
30, 60, 90 minutes lorsque les rehausses sont en place) avec une seringue Terumo® et transférés dans un
flacon vidé de 12.5 mL (Labco Exetajner®).

3.2 Concentrations en N,O dissous dans I’aquifere

Le niveau et la qualité des eaux souterraines ont été suivis a intervalles d'environ une semaine ou bimensuel
a partir du printemps 2008 au printemps 2010. L'eau souterraine a été échantillonnée a 1'aide d'une pompe
immergée, en vidant le piézometre avant le préleévement, afin d’éliminer 1'eau stagnante.

L’eau prélevée est alors transférée dans un flacon en PVC de 2L pour le transport vers le laboratoire. Les
échantillons d'eau pour le dosage du carbone organique dissous (DOC) ont été recueillie dans des flacons en
verre apres filtration sur filtres GF / F Whatman grillés (0,4 um de porosité, 500°C pendant 4 h) et acidifiés
sur le terrain (0,1 ml H,SO, 4 M dans 30 mL). Les échantillons d'eau pour le dosage du N,O dissous sont
recueillis dans des flacons en verre de 100 mL, sans bulles d'air, et fixés au HgCl, 6% afin de stopper toute
activité biologique, et sont ensuite scellés avec un septum en caoutchouc et un anneau en métal. Les
échantillons d'eau pour le dosage du NO5, NH,*, NO,, PO,” ont été analysés apres filtration (GF / F) et
conservation a -18 ° C. L'oxygene dissous a été déterminée sur le terrain a 'aide d'un oxymetre portable (YSI
Pro20); le pH et la température ont été mesurés a l'aide d'un pH-meétre portatif (Bioblock 93286 IP 67) couplé
a une sonde de température.

3.3 Mesures chimiques
3.3.1 Formes inorganiques de I’azote

L’ammonium et le nitrate contenu dans I’eau interstitielle du sol ont été extraits par agitation de 5g de sol
avec une solution de KCI 1M pendant 2h. Les suspensions ont ensuite été centrifugées pendant 10 minutes a

3000 tours/min et le surnageant récupéré. Les extractions ont été conservées a -10°C jusqu’a I’analyse.
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L’ammonium (NH;") a été mesuré sur eau filtrée (GF/F 0.7um de porosité) a I’aide d’un analyseur
automatique (Quaatro) selon la méthode au bleu d’indophénol de Slawyk et Maclsaac (1972).

Les nitrates (NOj;") ont été mesurés sur eau filtrée, apres réduction au cadmium en nitrites (NO,’), qui ont été
mesurés par la méthode a la sulfanilamide selon Jones (1984).

Les nitrites (NO,") ont été mesurés avant la réduction au cadmium.

Les analyses du contenu en Corganique total €t Ny, ainsi que la granulométrie du sol ont été effectuées au
laboratoire de I’'INRA d’Arras (Institut National de Recherches Agronomiques, http://www.arras.inra.fr/)
selon les normes NF ISO 10694 and NF X 31-107 respectivement.

3.3.2 N,O dissous

Un échantillon de 20mL est introduit dans une ampoule et dégaz¢ a ’aide d’un gaz vecteur (mélange Argon-
Meéthane), capturé dans un piege thermorégulé. Aprés désorption, les concentrations de N,O sont
déterminées en triplicat avec un Chromatographe en Phase Gazeuse (CPG) de type Perichrom (ST 200)
équipé d’une électrode a capture d’électron.

3.3.3 N,0 gazeux

Les concentrations en N,O dans les échantillons de gaz ont été analysées au laboratoire a 1’aide d’un
chromatographe en phase gazeuse (Varian 3800) couplé a un détecteur a capture d’électrons (ECD). La
séparation des gaz s’effectue dans une pré-colonne et une colonne remplie au Hayesep Q 80/100. Les
concentrations sont alors calculées en comparant les aires des pics avec ceux obtenus avec les étalons N,O
(0.205 ; 0.540 et 3.30 ppm) et les flux de N,O sont déterminés en calculant la pente de la droite de régression
linéaire des concentrations de N,O en fonction du temps (Livingston et Hutchinson, 1995).

3.3.4 Analyses du Carbone Organique Dissous (DOC)

Le carbone organique dissous a été analysé a 1’aide d’un analyseur de carbone organique total (Aurora 1030
analyseur de COT, Ol-analytique) avec une précision de + 0,01 ppm.

3.3.5 Analyses statistiques

Toutes les analyses statistiques ont été réalisées avec XLSTAT. Les coefficients de corrélation de Pearson
ont été déterminés entre NO3', NH,*, WFPS et les émissions de N,O. Une relation signifiante a été acceptée
avec un niveau de probabilité de P < 0.05. Les différences entre les points de prélevement ont été analysées a
I’aide du test de Mann-Whitney a P < 0.1.

4 Résultats et discussion

4.1 Emissions directes de N>O par les sols agricoles

Les émissions de N,O ont été les plus importantes en position de Bas de Pente, variant de 0.3 a 105.8 gN-
N,O ha™ j™' (moyenne, 11.0 + 16.9 gN-N,O ha™' j™') et les plus faibles dans la bande enherbée, variant de
—-0.9 2 8.0 gN-N,0 ha™' j™' (moyenne, 1.3 + 1.9 gN-N,0 ha™' j™") (Figure 2b). Les émissions de N,O étaient
intermédiaires en position de Plateau et de Pente n°1 et 2, montrant une gamme de valeurs allant de 0.1 a
46.6 gN-N,O ha™ j' avec des moyennes de 2.9 + 2.6, 3.0 = 2.8 and 5.1 + 7.1 gN-N,O ha™' j',
respectivement (Figure 2b). Durant la période post-fertilisation (avril-mai 2009), les flux de N,O ont
augmenté jusqu’a un maximum de 105.8 gN-N,O ha™' j~' dans la position de Bas de Pente. Ces flux
importants ont eu lieu quand les concentrations en NOs~ (et NH,") dans le sol étaient importantes, apres le
premier gros épisode pluvieux suivant la fertilisation. Durant I’automne et I’hiver 2008-2009, des flux
négatifs ont été mesurés (de —0.06 & —0.86 gN-N,O ha™' j™), indiquant que le sol peut également étre un
puits de N,O en réduisant le N,O atmosphérique.
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Figure 2 : (a) Pluviométrie (barres grises) et température, (b) Flux de N,O (moyenne
des cing chambres), (c) WFPS du sol, (d), teneur en NH," et (e) teneur en NO; du sol
le long du continuum étudiée a partir de la position de plateau jusqu’a la zone
riveraine. Les fleches indiquent les événements de fertilisation. Les barres d'erreur
représentent les écarts types.

Dynamique de 1'azote et émissions de N2O dans un versant agricole du bassin de 1'Orgeval 5



PIREN-Seine. Phase V — Rapport de synthese 2007-2010

Le budget annuel de N,O budget a ainsi été estimé a 1.1 0.5 kgN-N,O ha™" an™' pour la position de Plateau,
1.1 + 0.6 kgN-N,O ha™" an' pour la position de Pente n°1, 1.9 + 1.2 kgN-N,O ha™ an™' pour la position de
Pente n°2, 4.0 + 2.2 kgN-N,O ha™" an™' pour la position de Bas de Pente et 0.5 + 0.4 kgN-N,O ha™' an™" pour
la bande enherbée. Les émissions de N,O ayant lieu durant le mois apres fertilisation ont représenté 50% du
total annuel des émissions de N,O pour les positions de Bas de Pente et de Pente n°2, alors qu’elles ne
représentaient pour cette méme période que 10% pour la bande enherbée non fertilisée, c'est-a-dire environ
1/12 de I’année et ne montraient pas de changement comparé au reste de I’année. Dans les positions de
Plateau et de Pente n°1, ces émissions post-fertilisation durant ce méme mois ont représenté 23% et 13% du
budget annuel respectivement (Figure 2b).

4.2 Facteurs de controle des émissions directes de N,O

La Figure 3 montre la dépendance des émissions de N,O au contenu en NO;™ du sol. Deux séries de données
peuvent clairement étre identifiées, (i) une série correspondant & un niveau « bruit de fond » de teneur en
NO;™ dans les sols, moins de 6.5 mg N-NO;~ kg_1 sol, avec aucune tendance claire entre les émissions de
N,O et le contenu en NO;~ du sol, et (ii) une série de données avec une relation linéaire significative entre les
émissions de N,O fluxes et le contenu en NO;™ du sol (12 = 0.41; n=27), ce dernier correspondant aux
périodes d’émissions de N,O associées a la fertilisation ou au dégel. Pourtant dans les deux classes, les
émissions de N,O s’étendent de 0 a 20 g N-N,O ha™ j_l.
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2 e
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Contenu en NO3-du sol (mg N kg sol)

Figure 3. Relation entre les émissions de N,O et les teneurs en NO3 du sol. Deux ensembles de données
sont identifiés: (i) en ronds blancs NO;s dans le sol <6.5mg N kg ' sol et (ii) en ronds noirs supérieur a 6,5
mg N kg eu sol. L'ellipsoide montre l'orientation de la seconde série de données (r 2= 0,41, n = 27) et la

fleche indique l'amplitude des variations de flux pour la premiére série de données.

Aucune relation n’a été trouvée entre les concentrations en NH," du sol, le contenu en carbone organique du
sol et les émissions de N,O. L’influence du WFPS sur les émissions de N,O a également été explorée et a
clairement mis en évidence que les flux les plus importants de N,O dominent entre 50% et 70% WFPS, avec
une grande variabilité. Les résultats démontrent un maximum d’émissions de N,O pres de 60% WFPS
(Figure 4).
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Figure 4. Relations entre les flux de N,O et le WFPS du sol pour tous les points d'échantillonnage. La
ligne en pointillés est une courbe Gausienne indiquant I’enveloppe des flux de N,O répartis selon le
WFPS.

Concernant le role joué par la position dans le paysage durant la période d’étude, les émissions cumulatives
de N,O en position de bas de Pente s’élevent a quatre fois celles retrouvées sur le Plateau ou en position de
pente n°l et sont deux fois supérieures a celles retrouvées en position de Pente n°2. Aucune différence
significative n’a été trouvée entre les émissions de N,O des points de pente et plateau (P < 0.1 ; test de
Mann-Whitney), mais les émissions dans la position de Bas de Pente ont été statistiquement différentes et
supérieures a celles retrouvée sur le Plateau ou en position de Pente n°1 et 2 (P < 0.1).

Les niveaux de WFPS rencontrés ici, dans la gamme de 45-75%, exprimant indirectement une faible tension
d'oxygene dans le sol, ont révélé étre associés aux émissions de N,O les plus élevées (voir Figure 4), pres des
conditions d'anoxie favorables a une dénitrification incompléte. Ces flux importants de N,O survenant a des
valeurs de WFPS supérieures a 60% (voir Figure 4) sont en accord avec le modele établi par Davidson
(1991), qui propose également un maximum d'émissions de N,O a 60% WFPS, tout comme Davidson et
Schimel (1995). A ce taux d’humidité, la nitrification et la dénitrification contribueraient a peu pres a part
égale a la production de N,O (Davidson, 1991). Dans la présente étude, les plus hauts taux de production de
N,O, trouvés entre 50 et 70% WEFPS, pourraient résulter de conditions favorables a la fois pour la
nitrification et la dénitrification et coincidant avec une haute disponibilité en azote (NOset NH,") en raison
de la fertilisation ou du dégel. En dessous de 50% WEFPS, les faibles flux de N,O, malgré de fortes
concentrations en NOj;™ dans le sol, sont plus souvent dus a la nitrification alors qu’au-dela de 70% WEFPS,
lorsque les émissions de N,O des sols sont faibles, elles découlent d’une dénitrification plus complete avec
une production N,.

4.3 Teneurs en N,O dissous dans les eaux souterraines

Les concentrations en N,O dissous dans les trois piézometres ont toujours été en tres large saturation avec les
conditions d’équilibre atmosphérique (la saturation dans ’eau variant de 0.35 2 0.5 ug N,O-N L' en fonction
de la température). Ces concentrations diminuent avec la position du piézometre le long de la pente, avec une
moyenne de 37,4 + 11,8 pgN-N,O L' pour le piézometre du Plateau et, respectivement, 11,1 £2,7 et 12,1
8,9 ug N,O-N L' dans le piézometre 2 mi-pente et en bordure de riviere; les valeurs médianes ont montré
des tendances similaires, soit, 27,0 pg N,O-N L', 89 pg N,O-N L', et 3,8 pg N,O-N L' pour le Plateau,
mi-pente, et riviere respectivement, avec des valeurs significativement différentes les unes des autres (Mann-
Whitney, P <0,05).
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Figure 5: Variations temporelles des teneurs en N,O dissous dans les trois piézométres
d’avril 2008 a avril 2010.

Les concentrations en N,O dissous dans le piézometre a mi-pente ne présentent aucune tendance saisonniere
significative, au contraire des cas du plateau et de la riviere. Pour ces deux piézometres, des variations
importantes ont été principalement observées en 2008 avec des concentrations plus élevées au printemps
(post-fertilisation) et a I’automne (premieres pluies automnales) et des concentrations plus faibles en été et en
hiver. La gamme de concentrations varie de 12,6 a 110,0 ug N,O-N L', 22253 pg N,O-N L' etde0,2a
88,2 ug N,O-N L™ pour les piézometres Plateau, mi-pente, et en bordure de riviere respectivement (figure 5).
En 2009, bien que les concentrations de N,O aient également augmenté au printemps (avril 2009) et début de
I'hiver (Novembre et Décembre 2009), les valeurs maximales ont été deux fois moins importantes qu’en
2008 (= 50 et 30 ug N,O-N L™, respectivement, pour les deux périodes) (figure 5).

4.4 Facteur d’émission EFs, et émissions indirectes

Il y a pour les trois piézometres une relation positive et significative entre les concentrations en NOj;™ et en
N,O dissous. Le facteur d’émission pour les eaux souterraines et les eaux de drainage, EFs,, qui est I’'une des
trois composantes du facteur EFS5, peut étre exprimé comme le pourcentage de la concentration en N,O-N
par rapport a la concentration en NO5™-N lessivé. Ce ratio varie de 0.089% (piézometre mi-pente) a 0.26%
(Plateau), avec une valeur intermédiaire de 0.15% pour le piézometre en bordure de riviere (Figure 6).

Le facteur EF5g expérimental du piézometre du plateau peut étre considéré comme le plus représentatif (car
non concerné par le dégazage le long des voies d’écoulements souterraines), en dépit de fortes variations
autour de la droite de régression (Figure 6). Ainsi, la valeur de facteur EF5g résultant de cette étude pour le
plateau est en bon accord avec la valeur de 0.25% fournie par I'TPCC (2006).
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Figure 6: Relation entre les concentrations en N,O dissous et les concentrations en
nitrate dans les trois piézométres. La ligne en pointillés représente la valeur révisée de
’IPCC 2006 pour le facteur EFs, (=0.25%). Les lignes droites représentent les droites

de régression linéaires pour les trois piézomeétres.

Les émissions indirectes de N,O provenant des eaux souterraines peuvent étre estimées a partir des données
hydrogéologiques. En supposant que tout le N,O dissous des eaux souterraines sera libéré dans 1'atmosphere,
et en utilisant les concentrations de N,O journalieres estimées sur la base des mesures a intervalle bimestriel
et le débit d'eau journalier, pour le sous-bassin des Avenelles (4570 ha), le flux de N,O indirect peut étre
estimé en utilisant la relation décrite par Verhoff et al. (1980) :

Fix = 2SL8 o 365

n xa

ou Flx = flux de N,O, en kg / an,
Ci = concentration journaliére (ug N,O-N / m’),
Qi = débit journalier (m’ / s),
Qm = débit moyen enregistré pour la période (m’/ s).

Avec ce calcul, en tenant compte des valeurs d’avril 2008 a avril 2010, le flux de N,O a été estimé a 161.5
kg N,O-N an™, équivalent 4 0.035 kg N,O-N ha™ an™.

Ce flux indirect estimé représente 1.8% des émissions directes par les sols agricoles (2.0 kgN,O-N ha™' an™)
mesurées par la méthode des chambres d’accumulation. Ce flux indirect peut également €tre calculé en
utilisant la méthodologie de I'TPCC. Avec cette méthode, le facteur d’émission EFs, = 0.0025 est utilisé et
multiplié par le facteur NLEACH = 0.3. Ce facteur, représentant la part d’azote apporté aux sols qui sera
lessivée sous forme de NO;". En prenant comme valeur d’application moyenne de fertilisant 130 kgN ha™,
nous pouvons alors estimer un flux d’émission de N,O indirect = 0.3 (NLEACH) x 130 (N appliqué) x
0.0025 (EFs,) = 0.09 kg N,O-N ha™' an. Cette valeur estimée a partir des facteurs de I’TPCC représente le
double de notre valeur basée sur les débits et les concentrations de N,O dans les eaux souterraines, suggérant
que (i) les facteurs de I'IPCC (EFs, ou NLEACH) sont trop €élevés ou (ii) la valeur mesurée a partir des flux
hydrogéologiques est trop faible, bien qu'un facteur 3 soit tout a fait acceptable, compte tenu de la forte
variabilité des mesures de N,O.

4.5 Production et transfert du N,O

L'oxygene est connu pour étre le principal facteur contrdlant la nitrification et la dénitrification via l'activité
et la synthese des enzymes nitrifiantes et dénitrifiantes (Tiedje, 1988;. Cébron et al, 2003). La relation entre
les concentrations en N,O dans I’aquifere et I'oxygene dissous (Figure 7) indique que les concentrations les
plus élevées de N,O ont été trouvés dans les eaux modérément appauvries en oxygene (3-5 mg O, L™,
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conditions qui ne sont en effet favorables ni & une nitrification complete ni a une dénitrification complete
(Cébron et al., 2005; Tallec et al., 2006; 2008).
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Figure 7: Relation entre les concentrations oxygeéne dissous et les concentrations en
N,0 dissous pour les trois piézométres. La gaussienne représente le contour des
concentrations en N,0 en fonction des concentrations en O, dissous.

Les plus faibles concentrations en N,O sont au contraire associées a un appauvrissement en oxygene extréme
ou au contraire de fortes concentrations en oxygene dissous. Ces observations sont en accord avec diverses
études (Goreau et al., 1980; Yoshida, 1988; Miihlherr et Hiscock, 1998), mais ne peuvent pas fournir des
informations claires sur l'origine du N,O dans les eaux souterraines.

Les relations entre les concentrations en N,O-N dissous et NO;- N montrent des corrélations positives pour
I'ensemble des piézometres (voir figure 6). Bien que la corrélation entre les concentrations en N,O et NO3
pourrait soutenir I’hypothese que la nitrification dans la zone oxygénée insaturée soit le mécanisme principal
de la production du N,O retrouvé les eaux souterraines, comme précédemment démontré par Ueda et al.
(1993), Hiscock et al. (2003) et Mihlherr et Hiscock (1998), le N,O pourrait aussi provenir d’une
dénitrification incomplete du NO;™ (Vilain et al., 2010; Vilain et al., in revision).

En ce qui concerne les variations saisonnicres des concentrations en N,O observées dans les eaux
souterraines de notre site d'étude (voir figure 5), on peut considérer qu’il existe un niveau de fond d'environ
25 ug N,O-N L™ sur le plateau, qui pourrait résulter a la fois de la nitrification et la dénitrification, ce niveau
de fond étant toutefois plus élevé que celui proposé par Holl et al. (2005).

Le carbone organique dissous (DOC) dans les piézometres est connu pour €tre un facteur de controle
principal de la dénitrification ; les plus fortes concentrations de N,O ont été trouvées a des niveaux de DOC
trés faibles (<2 mg L-1) (Figure 8), en dessous du seuil critique inférieure d'environ 2-7 mg L™ qui a été
signalé nécessaire pour promouvoir la dénitrification (Spalding et al., 1978; Obenhuber et Lowrance, 1991;
Groffman et al., 1996).
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Figure 8: Concentrations en N,0 dissous vs. carbone organique dissous dans les
piézometres.

Cette faible concentration en carbone dissous, associé a une tension en oxygene sous-optimale, soutient
I'hypothese d’une dénitrification incomplete (avec formation de N,O comme produit final au lieu de N,)
conduisant aux concentrations les plus élevées de N,O dans l'aquifere. Toutefois, les plus fortes valeurs de
N,O dans les aquiferes correspondent aux plus fortes émissions par les sols, plus particulierement durant les
deux périodes clés: apres la fertilisation azotée et les fortes pluies d'automne, ce qui conduit aussi a penser
que le N20O produit dans les sols est par ailleurs lessivé vers les aquiferes.

En résumé, un niveau de fond de production d'oxyde nitreux dans 1’aquifére étudié pourrait provenir de
I’association des deux processus majeurs du cycle de I’azote, la nitrification et la dénitrification, mais la
dénitrification dans les sols peut devenir épisodiquement la principale source quand des conditions
favorables (fertilisation, pluie, épisodes de gel / dégel, etc...) se produisent dans le sol, la dénitrification étant
alors responsable des pics dans les eaux souterraines.

5 Conclusion

Dans le bassin de 1'Orgeval, nous avons montré comment la position dans le paysage affecte les émissions
cumulatives de N,O. Le WFPS et les concentrations en NO; dans le sol peuvent expliquer la plus grande
part de la variabilité des flux de N,O au cours de la période d'échantillonnage. Globalement, les émissions de
N,O annuelles sont de 1'ordre de grandeur donné par I'IPCC, avec des pertes de N,O de I’ordre de 0,57 a
2,16% de 1I’azote appliqué.

Les concentrations en oxyde nitreux dissous dans l'aquifere Brie étaient globalement entre 10 et 50 fois
supérieures a la saturation et mettent clairement en évidence que les aquiferes peuvent étre des sources
importantes de N,O vers 'atmosphére. En considérant que la nitrification et la dénitrification pourraient étre
responsables des concentrations de fond en N,O dans les eaux souterraines, les concentrations les plus
élevées observées apres fertilisation azotée et suite aux fortes pluies automnales pourraient provenir de la
dénitrification plus que de la nitrification.

Ces concentrations élevées en N,O dans l'aquifére étudié pourraient alors étre émises dans 1'atmosphere. Le
montant annuel des émissions de N,O par les eaux souterraines (appelées émissions indirectes), a été estimé
20,035 ha kgN-N,O™" an™', ce qui représente 1,8% des émissions directes par les sols dans les terres agricoles
fertilisées étudiées ici. En conclusion, nous pouvons dire que les émissions de N,O indirectes provenant des
eaux souterraines ne représentent qu'une petite fraction du total des émissions de N,O agricoles.
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