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L.e mercure dans les sols d'Amazonie

(rigine et comportement du mercure uans les cuuvertures ferrallitiques
dv bassin amazonien ef des Guyanes

Dans le cycle biogéochimique global du Hg, les sols sont assimilables a un
réservoir et & un puits de Hg (MasoN et al., 1994). Dans les écosystémes ter-
restres, la majeure partie du Hg se trouve dans les sols, complexé avec la
matiére organique et/ou adsorbé par les surfaces minérales (argiles et oxyhy-
droxydes) (ANDERSSON, 1979). Les sols jouent un role fondamental dans le cycle
du Hg en controlant les flux échangés avec L'atmosphére et la biosphére.

En région amazonienne, plusieurs travaux récents ont montré que les sols
ferrallitiques (oxisols) pouvaient contenir des quantités importantes de Hg et
représentaient de ce fait le réservoir majeur de Hg pour les écosystémes ter-
restres et aquatiques (RouLeT et al., 1998 ; ZeiemaNN, 1998 ; FosTIER et al.,
1999 ; GRIMALOI et al., 2000). Ces résultats permettent de fournir une nouvelle
interprétation du cycle du Hg en région amazonienne.

L'ORIGINE DU MERCURE DANS LES SOLS AMAZONIENS

LE MERCURE DES ROCHES MERES

La premiére source de Hg dans les sols est le Hg des minéraux constituant
la roche mére. Ces minéraux, en plus de leurs éléments constitutifs majeurs,
contiennent sous forme d'impuretés dans leurs structures cristallines des élé-
ments traces comme le Hg (ANDERSSON, 1979). Au cours des processus de forma-
tion et d'évolution des sols, ces structures cristallines sont altérées et les
éléments mineurs, en l'occurrence le Hg, sont libérés et deviennent disponibles
pour participer a divers processus géochimiques et biologiques au sein des sols.
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Dans certaines régions, on trouve des minéraux riches =n Hg. Ce sont
généralement des minéraux sulfureux. Mais le contenu en Hg des roches et
des minéraux formant les sols est habituellement bas. Selon ANbErssoN (1979),
des concentrations de 10 & 50 ng/g semblent correspondre & la normale pour
la plupart des roches méres. Les sols a fortes teneurs en Hg sont souvent issus
de roches méres riches en Hg, comme cest le cas des ceintures mercuriféres
(Jonasson et BovLe, 1972 ; ANpErssoN, 1979).

La région amazonienne se trouve en dehors de toute zone mercurifére
(voir annexe 1). Le bassin amazonien est constitué de deux unités géotecto-
nigues, a savoir deux socles constitués de roches cristallines précambriennes
{(boucliers guyanais et brésilien) et un bassin intercratonique depuis le cam-
brien. Jusqu'au miocéne, les sédiments avaient pour origine les boucliers nord
et sud seuls ; par la suite, les Andes du Nord ont constitué une source supplé-
mentaire de sédiments. En périphérie du bassin (nord et sud), les roches en
surface constituent les boucliers précambriens guyanais et brésilien. Elles sont
prolongées, en allant vers 'Amazone, par des bandes de sédiments paléo-
zoiques, tandis qu'au centre se trouvent les roches provenant des sédiments
fluviatiles du crétacé-tertiaire (formation Alter-do-Chao). Cetle formation est
le produit de 'érosion des boucliers (Putzer, 1984 ; IrioN, 1984). Dans les sur-
faces périphériques des basses terres de 'ouest, ce sont des sédiments du ter-
tiaire et en partie du crétacé d'origine terrestre et marine qui prédominent.
Les surfaces les plus a Uouest des basses terres centrales de 'Amazone sont
couvertes par une fine couche de sédiments alluviaux (Putzer, 1984) d'age ter-
tiaire et pléistocéne.

Le contenu normal en Hg des roches et minéraux ignés de la planéte semble
étre inférieur a 50 ng/g et dans la plupart des cas inférieur a 10 ng/g
(AnperssoN, 1979). Les seules mesures dont nous disposons en Amazonie sont
celles de roches ignées du bouclier brésilien (granites, syénites et monzonites)
prélevées sur les chutes de Teotonio et Santo Antdnio dans le bassin du Madeira
(Ronddnia, Amazonie brésilienne) (SILvelra et al., @ paraitre). lLes valeurs obte-
nues sont comprises entre 3,3 et 7,2 ng/g (moyenne de 4,4 ng/qg) et elles se
situent parmi les plus faibles niveaux rencontrés dans ce type de roches.

En Guyane francaise, des sondages profonds (jusqu'a 3 m) ont été réalisés
dans des sols développés sur le bouclier guyanais pour atteindre différents
faciés d’altération. Ces sondages ont permis d'analyser des matériaux de
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moins en moins altérés dans différents horizons minéraux des sols, et de s'ap-
procher ainsi de la concentration de la roche mére qui n‘est présente qu'a par-
tir de 20 @ 30 m de profondeur. GRIMALDI et al. (2000) observent que plus les
saprolites (altérites) sont riches en minéraux primaires, plus les concentra-
tions en Hg sont faibles, c'est-a-dire qu'elles sont d'autant plus faibles que
l'altération est moins poussée. Des concentrations de 20 ng/g seulement sont
mesurées a la base des profils dans la saprolite. Lors de l'altération, le départ
des éléments majeurs plus mobiles (Si et les cations Ca, Mg, K, Na) aurait
pour effet d’accroitre la concentration en Hg du matériau altéré, avec 'hypo-
thése que le Hg est moins mobile que les éléments majeurs. Le Hg libéré par
dissolution ou transformation des minéraux primaires se fixe vraisemblable-
ment trés vite sur la fraction argileuse néoformée constituée de kaolinite et
d’oxyhydroxydes métalliques (GRrimaLo1 et al., 2000).

Au-dessus des saprolites, les horizons les plus argileux sont sensiblement
plus riches en Hg et la relation entre le Hg et l'argile change. GRrimALDI et al.
(2000) avancent deux hypothéses pour expliquer ces observations : l'effet de
concentration relative du Hg au cours de l'altération se poursuit et se mani-
feste encore plus nettement dans les horizons les plus argileux du sol que
dans les saprolites, car l'altération y est plus poussée ; l'autre hypothése, non
exclusive de la premiére, fait intervenir des apports de Hg a la surface du sol
par voie atmosphérique directe ou aprés interception par la végétation,
apports qui se redistribuent en profondeur dans ces sols microagrégés et
donc perméables.

LES DEPOTS ATMOSPHERIQUES DE MERCURE
A LA SURFACE DES SOLS AMAZONIENS

La seconde source de Hg dans les sols est le Hg atmosphérique retombant
a leur surface sous forme de précipitations séches et humides. Les études réa-
lisées dans la zone tempérée de L'hémisphére Nord ont identifié les dépots
atmosphériques comme la principale source de Hg dans la plupart des écosys-
témes terrestres (Mason et al., 1994 ; WaTras et al., 1995). Les dépots se réali-
sent principalement sous la forme Hg?* dissous dans les précipitations
humides mais la présence de Hg sous forme élémentaire ou divalente, et sous
des phases différentes (dissous, particulaire ou gazeux) dans l'atmosphére,



@ Le mercure
EN AMAZONIE

détermine la qualité et la quantité de ces dépdts. La forme du Hg et linten-
sité des dépdts atmosphériques de Hg dépendent aussi des coaditions météo-
rologiques et de la taille des aérosols, ainsi que des nombreux facteurs
environnementaux qui contrélent la spéciation du Hg dars l'atmosphére
(LinpBerG, 1986 ; PIRONNE et al., 1995).

Dans l'atmosphére au-dessus de I’Amazonie, le mercure gazeux Hg® est sup-
posé avoir un temps de séjour plus court que dans les milieux tempérés parce
que les écosystémes de la forét tropicale émettent d’autres gaz réactifs et des
aérosols en quantité importante et que les précipitations sont abondantes
(Mawm et al., 1990 ; ArTaxo et al., 1988). La conjugaison d'une oxydation
rapide du Hg® en une forme plus soluble (Hg?*) et de précipitations abon-
dantes abrégerait son temps de séjour dans lair, mais il n'y a pas d'étude
étayant ces hypothéses. Plusieurs travaux ont cependant tenté d'évaluer les
dépéts humides directs de Hg au sol en région amazonienne (tabl. I). Les
dépéts humides directs correspondent aux flux de Hg vers le sol dans des
conditions ouvertes sans canopée (surface déboisée, plan d'eau...). En
Amazonie, les dépdts sont plus élevés prés des zones d'orpaillage (moins de
10 km) que dans les zones éloignées (plus de 100 km) et sont supposés
décroitre rapidement avec la distance (LACERDA et SALomons, 1991 ; MaLM et al.,
1991 ; Prerrrer et al., 1993). Les dépdts dans les milieux éloignés des zones
d’orpaillage varient entre 18 et 25 pug/m?/an. Ces valeurs sont trés supérieures
& ce qui est généralement observé (autour de 10 pg/m?/an) dans les milieux
éloignés des sources directes de pollution en milieu tempéré de 'hémisphére
Nord (VanpaL et al., 1991 ; CHAZIN et al., 1995 ; PoISSANT et PiLoTZ, 1998).

Ces mesures des dépots ne permettent cependant pas de distinguer Lori-
gine ou l'importance relative des différentes sources de Hg, anthropiques
(orpaillage, feux de forét, érosion éolienne des sols déboisés, industries...) et
naturelles (recyclage par le milieu forestier, aérosols, volcans...). Mason et al.
(1994) estiment la contribution moyenne des dépéts atmosphériques a
13 pg/m?/an pour la région comprise entre les latitudes 10° N et 10° S.
Des calculs théoriques ont évalué la contribution des activités d'orpaillage en
Amazonie brésilienne entre 7 et 17 g/m?/an (RouLET et al., 1999).

Les dépdts humides sur les sols sont en général plus importants sous forét
qu'en champ ouvert (HuLteere et al., 1995). Le dépot supplémentaire induit
par le lessivage des feuilles et des litiéres peut provenir en partie du recyclage
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Tabteau I. Les dépots de mercure sur les surfaces terrestres en Amazonie.

Méthode Région Dépots Remarques Références
(ng/m?/an)

Dépodts atmosphériques humides directs
Pantanal, Brésil, 151 Mesures directes VON TUMPLING
1-10 km des mines d'or et al., 1996
Pantanal, Brésil, 25 Mesures directes pendant VON TUMPLING
a plus de 110 km la saison des pluies et al, 1996
des mines d'or et le début

de la saison séche
(ftux attribué a L'orpaillage)

Pantanal, Brésil, 40 Mesures directes pendant ~ voN TUMPLING
a plus de 110 km la saison séche et al.,, 1996
des mines d’or (flux attribué aux feux

de biomasse végétale)

Amapé, Bresil, 18 Mesures directes loin FosTier et al.,
forét non perturbée des sites d'orpaillage 1999 b

a plus de 200 km

des mines d’or

Amazonas, Brésil, 20 Mesures directes loin FADINI

forét non perturbée, des sites d'orpaillage et JARDIM,

Rio Negro 1999
Estimations

Amazonie brésilienne, 7-17 Calcuts théoriques fondés Router

contribution de Uorpaillage sur des estimations du Hg et al., 1998

aux dépots a la surface des sols utilisé dans les activités

(plus de 50-100 km d’orpaillage

des mines)

Continent 13 Estimations a partir MasoN

entre 10° N et 10° S de mesures océaniques et al., 1994

interne, mais l'assimilation par les racines et les tiges est généralement consi-
dérée comme négligeable (Gopgoip, 1994). Il résulte surtout des dépots sous
forme séche a la surface de la végétation. Les dépdts secs ainsi lessivés peu-
vent provenir de l'adsorption de Hg® gazeux (MuNTHE et al., 1995), de l'assimi-
lation de Hg® par les stomates (LinoBerG et al., 1992), de l'adsorption de Hg*
dissous dans les pluies ou de l'adsorption de Hg sous forme particulaire asso-
cié aux aérosols (LiNoBerG et al., 1994). En milieu forestier, les dépots sur la
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canopée et le recyclage interne du Hg se reflétent directement dans la compo-
sition des pluviolessivats, c'est-a-dire des précipitations qui atteignent le sol
aprés avoir traversé la canopée (LINDBERG et al., 1994).

En Amazonie, les seuls travaux disponibles sur les dépots de Hg en milieu
forestier ont été réalisés par FosTierR et al. (2000) dans le bassin de la riviére
Pedra Preta (Amapa, Brésil). L'étude concerne un bassin d’'une surface totale
de 164 ha dont 30 ha ont été déboisés suite au développement d'une mine de
manganése, le plus proche centre d’orpaillage se trouvant a plus de 200 km.
(FosTier et al., 2000). Dans ce bassin versant, les activités miniéres, bien que
limitées dans l'espace, ont pour principal effet d'augmenter les dépéts secs
sous forme d'aérosols qui proviennent de l'érosion éclienne des sols mis & nu
(« poussiéres de sols ») (FortI et al., 2000). Ce phénoméne s'wbserve particu-
lierement durant la saison séche. Dans la partie forestiére du bassin versant,
la moyenne des concentrations des précipitations humides diractes (représen-
tant les précipitations au-dessus de la canopée) est de 9,2 ng/l, alors que les
pluviolessivats (les précipitations en dessous de la canopée) ont des teneurs
plus élevées avec une moyenne de 47,9 ng/l. Ces apports raprésentent des
flux de 18 pg/m?/an et 42 pg/m?/an respectivement (Fostier et al., 2000). Les
différences notées entre les deux flux sont attribuées au pluviolessivage des
dépots secs des poussiéres de sols. La figure 1 illustre le bilan de masse effec-
tué a l'échelle du bassin.

Dans une autre forét tropicale, située aux Caraibes, les dépdts secs sont
au contraire faibles (LinoBerG et HARris, 1985). Les auteurs démontrent que, a
linverse des résultats obtenus par FosTier et al. (2000), les dépéts humides
sont plus faibles sous la canopée qu'au-dessus, suggérant une absorption du
Hg dissous dans les précipitations par la végétation au niveau de la canopée.

Dans les deux cas, les dépots de Hg avec les litiéres n‘ont pas été évalués.
Si nous utilisons les données des concentrations en Hg dans les feuilles (100
ng/g) de Router et al. (1999) et les données des retombées moyennes de
litiére (entre 4 et 6 t/ha/an en forét amazonienne), les flux de Hg via le dépot
des litiéres peuvent atteindre 40 a 60 pg/m?/an. Ils doivent 3tre additionnés
aux dépots humides sous forét mesurés par FosTier et al. (2000) (fig. 1).

Il s’avére que le cycle biogéochimique du Hg en forét amazonienne mérite
des études plus approfondies afin de mieux évaluer les échanges entre les dif-
férents compartiments de l'environnement forestier.
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Figure 1
Bilan de masse du
mercure dans un bassin
versant amazonien
Zone naturelle (Pedra Preta, Amapa)
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DISTRIBUTION ET ACCUMULATION DU MERCURE
DANS LES SOLS AMAZONIENS

RETENTION DU HG DANS LES SOLS

Le Hg libéré dans la solution du sol par l'altération des minéraux ou
déposé a la surface des sols peut étre adsorbé sur des minéraux argileux, sur
des oxyhydroxydes métalliques et sur la matiére organique, qui possédent de
nombreux sites d'adsorption. La rétention du Hg peut étre le résultat
d’échanges ioniques avec les surfaces chargées négativement des minéraux
argileux mais elle peut aussi provenir de liens plus énergétiques par des ponts
hydroxyles avec les différents oxyhydroxydes (Forses et al., 1974). Des chéla-
tions et des complexations (notamment avec les groupes S%) ainsi que des
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coprécipitations peuvent se réaliser entre le Hg et la matiére organique des
sols (ANDERSSON, 1979 ; ScHusTER, 1991). La capacité de chacun des constituants
a fixer le Hg dépend des conditions pédogéochimiques dans les différents
types de sols mais aussi dans les différents horizons d'un méme sol. ANDERSSON
(1970) démontre que le seul adsorbant effectif du Hg dans les sols acides (pH
< 4,5-5) est la matiére organique, alors que dans les sols plus neutres (pH >
5,5-6) ce sont les oxyhydroxydes et les minéraux argileux qui deviennent plus
effectifs. Dans les horizons pauvres en matiére organique, la mobilité du Hg
augmente lorsque le pH décroit, rendant plus probable dans les sols acides la
translocation dans les profils et/ou l'exportation (ANDERSSON, 1579).

Rétention par les surfaces minérales

On observe généralement une augmentation de 'adsorpticn des ions Hg?*
avec la réduction de la taille des particules des sols et donc l'augmentation de
leur surface spécifique (Dubas et PawLuk, 1976 ; ANDERSSON, 1979). La texture
des sols est un facteur clé déterminant des concentrations de Hg dans les sols
d’Amazonie (RouLer et al., 1998 ; GRIMALDI et GRIMALDI, 1999). Dans les oxisols
et les ultisols de la vallée du Tapajos, la fraction fine (< 63 pm) est de deux a
sept fois plus concentrée en Hg (170-360 ng/g) et en oxyhydroxydes de Fe
(250-700 pmol/qg) que les fractions plus grossiéres (Hg : 20-120 ng/g ; Fe ,':
10-200 pmol/q) (fig. 2). La fraction fine correspond dans ces sols a la kaoli-
nite associée aux oxyhydroxydes. Parmi les minéraux argileux, la kaolinite
posséde la plus faible capacité d’adsorption (kaolinite < montmorillonite
<illite ; TrosT et Bisaue, 1972 ; ANDERSSON, 1970). La kaolinite n'est de ce fait
généralement pas impliquée dans l'adsorption du Hg dans les sols (FeIck et al.,
1972 ; TRosTE et Bisaue, 1972 ; SeMu et al., 1986). Les oxyhydroxydes cristalli-
sés associés aux minéraux argileux dans la fraction fine semblent plus impor-
tants dans le contrdle de l'adsorption du Hg (RouLeT et al., 1998).

Les oxyhydroxydes sont les principaux minéraux adsorbants des oxisols
kaolinitiques et pauvres en matiére organique qu'on trouve en Amazonie. Ils
contrdlent l'adsorption des éléments nutritifs (Bicham et al., 1978), des sub-
stances humiques (PARFITT et al., 1977) et celle des métaux lourds (McKenzie,
1980). Les ions Hg?* libres ou complexés par les anions OH- et les substances

1 Le tampon cdb (citrate-dithionate-bicarbonate) permet d'extraire sélectivement les oxyhydroxydes
de fer cristallisés et amorphes, Laluminium substitué dans les oxyhydroxydes de fer cristallisés ainsi
que les oxydes d’aluminium amorphes.
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humiques peuvent s'adsorber a leur surface (Xu et AwArd, 1991 ; CouLins et al.,
1999). Dans les sols de la vallée du Tapajos, tous développés sur la formation
Alter-do-Chao, une trés bonne relation de proportionnalité entre le Hg et
I'Al,, est observée (fig. 3 a). La relation avec le Fe_;, est moins bonne et
montre de nombreuses déviations (fig. 3 b). En fait, l'adsorption du Hg
semble étre augmentée quand la substitution alumineuse des hydroxydes de
Fe (ici la geethite) croit, comme semble lindiquer la relation obtenue entre
les rapports Hg/Fe_, et Al/(Fe + Al)_, (fig. 3 c).

Plusieurs formes d’oxyhydroxydes de Fe se rencontrent dans les sols. Leur
surface spécifique augmente alors que leur cristallinité décroit et, en dépit de
leur quantité limitée, les oxydes de Fe amorphes et peu cristallisés peuvent
néanmoins fortement influencer les propriétés d’'un sol (Borcaarp, 1982). La
substitution alumineuse dans les oxyhydroxydes cristallisés réduit la taille des
cristaux : les surfaces spécifiques et donc la capacité d'adsorption en sont
augmentées d'autant. L’hématite (oxyde de fer, Fe,0,) est souvent moins sub-
stituée en Al dans sa structure cristalline que la geethite (hydroxyde de fer,
Fe0,H), sa surface spécifique est inférieure & celle de la geethite. Ainsi, méme
si, pour chaque profil pris individuellement, dans les oxisols et les ultisols
amazoniens, la corrélation entre les concentrations de Hg et les concentra-

Masse (%) Hg (ng/g)
0 10 20 30 40 50 6 70 0 100 200 300 400 500

0 Jrebiadeensbienisnlin bl d

/

10 1

20 4

Figure 2 ——

30 1 b
Fractions

0 ] granulométriques
W et concentrations de

Profondeur (cm)

mercure dans les
différentes fractions d’un
J oxisol de la vallée du
e moyen (63 < x < 210 um) Tapajos (d’aprés RouLer

J o Growier (> 210 um) et al., 1998).

0 —— entier

50 4 Oxisol AM-25

60 { -o fin(<63pum)




@ Le mercure
EN AMAZONIE

tions en oxyhydroxydes de Fe (Fe_,) montre que la rétention du Hg est princi-
palement contrélée par ces oxyhydroxydes, une relation de proportionnalité
entre ces teneurs n'est pas toujours observée entre les différents sols.

Rétention par la matiére organique

Dans les sols amazoniens, dans le bassin du Rio Negro et du Rio Tapajos
au Brésil, ainsi qu'en Guyane dans le bassin de la Comté, aucune relation
entre les concentrations de Hg et les quantités de matiére organique n’a pu
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étre montrée. La figure 4 illustre les différentes relations obtenues dans les
horizons des sols de la valtée du Tapaj6s (RouLer et al., 1998). L'absence de
relation quantitative n‘exclut cependant pas un role non négligeable de la
matiére organique dans ces sols. En raison de la trés forte affinité du Hg pour
la matiére organique par rapport a la matiére minérale, la dynamique des dif-
férents composés organiques est trés importante pour le comportement du Hg
dans les sols (ScHuster, 1991). Cela explique généralement les niveaux élevés
observés dans les horizons organiques des sols tempérés et boréaux (GricaL et
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Figure 5

Comparaison des profils
de surface du mercure,
de la matiére organique
et des oxyhydroxydes
de fer en fonction

de la profondeur

dans différents sols
amazoniens, tempérés
et boréaux (ANDERSSON,
1979 ; Router et LucorTe,
1995 ; Caron, 1997 ;
Roucer et al., 1998).
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al., 1994 ; GronDIN et al., 1995). Dans les sols amazoniens, larsque L'horizon
organique est suffisamment développé, une accumulation de Hg est égale-
ment observée (fig. 5) sous la litiére dans l'horizon le plus riche en humus
brut (RouLet et al., 1998). Cependant, les conditions pédoclimatiques (tempé-
rature, humidité) dans les sols tropicaux sont généralement favorables a une
activité biologique élevée en permanence. Les litieres forestiéres sont alors
rapidement minéralisées (1 a 2 ans) et les horizons organiques généralement
peu développés, ce qui limite l'accumulation du Hg en surface des sols.

Pour des oxisols de Guyane frangaise, RouLeT et Lucotte (1995) suggérent
que la pénétration du Hg en profondeur est en partie contrélée par la mobilité
des complexes du Hg avec les substances humiques provenant de la minérali-
sation de la matiére organique des sols. En solution, le Hg a une plus grande
affinité pour les acides humiques et fulviques que pour les ions inorganiques
Cl- et OH". Sous certaines conditions, ces substances humiques montrent une
forte affinité pour les surfaces des oxyhydroxydes (TippING, 1981 ; Xu et ALLARD,
1991 ; ScHusTer, 1991). Ainsi, les complexes organiques solubles du Hg qui
pénétrent les sols peuvent étre réadsorbés par les oxyhydroxydes de Fe plus
abondants en profondeur.

La matiére organique semble jouer un double role dans le comportement
du Hg dans les sols. Le Hg complexé par les composés organiques peut étre
retenu dans le sol aussi longtemps que la matiére organique reste dans un
état floculé, précipité ou adsorbé. Si les conditions changent, les composés
organiques, y compris ceux complexant le Hg, peuvent passer en solution
dans le sol et reprécipiter dans des horizons plus profonds od les conditions
physico-chimiques favorisent cette précipitation, ou encore ils peuvent étre
lessivés a la surface des sols par les eaux de drainage. Les molécules orga-
nigues dissoutes augmentent la solubilité et la mobilité du Hg (TrosT et
Bisaue, 1972 ; MacLean, 1974). Cela est particuliérement vrai dans les environ-
nements acides ou les acides organiques des solutions percolantes peuvent
ainsi littéralement lessiver le Hg qui est adsorbé sur les surfaces minérales.
Seulement dans certaines conditions (surtout des horizons pauvres en matiére
organique ou des sols alcalins), l'adsorption du Hg est principalement contré-
lée par l'interaction directe des surfaces inorganiques (ScHuster, 1991). Comme
cela a été mentionné pour les oxyhydroxydes, ce n'est pas seulement la quan-
tité mais aussi la qualité de la matiére organique qui détermine sa capacité a
retenir le Hg dans les sols.
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Dans les sols amazoniens, la dynamique du Hg est dominée par les processus
de complexation par les surfaces des oxyhydroxydes. S'il existe une relation avec
la matiére organique, elle n'est pas apparente en raison de la grande diversité
des formes de matiére organique mais aussi parce que le Hg semble a la fois
adsorbé a la surface des oxyhydroxydes et a la surface de la matiére organique,
ces deux adsorbants pouvant étre aussi liés eux-mémes par complexation.

DisTRIBUTION DU HG DANS LES SOLS

Les conditions physico-chimiques varient fortement entre les différents
types de sols et entre les différents horizons d'un méme sol. La distribution du
Hg est affectée par ces variations, et des patrons de distribution différents
sont attendus entre les différents types de sols et horizons. Dans la plupart
des sols, les concentrations de Hg varient avec la profondeur. En conséquence,
la profondeur d'échantillonnage est de la plus haute importance, particuliére-
ment pour les sols forestiers non remaniés. Dans le cas de comparaisons entre
différents sols en conditions naturelles, les mémes horizons mais aussi l'allure
des patrons de distribution sont intéressants a comparer car, connaissant les
processus de formation et d'évolution qui différent d'un sol a l'autre, on peut
comprendre aussi les différences de distribution du Hg. Des profils de distribu-
tion des concentrations de Hg en fonction de la profondeur dans les horizons
de surface (< 1 m) de sols tropicaux d’Amazonie sont comparés a différents
sols forestiers tempérés et boréaux dans la figure 5.

En surface des oxisols et des ultisols (fig. 5), la fraction argileuse dispa-
rait car les conditions géochimiques (eaux diluées, acides organiques) y sont
agressives et propices aux réactions de dissolution. Cet appauvrissement est
compensé ici par la matiére organique qui fixe le Hg en surface des profils.
L'accumulation est maximale sous la litiere (fig. 5). Cela n'est pas toujours
aussi visible car cette adsorption dépend du développement de 'horizon orga-
nique et en particulier de l'épaisseur de I'humus brut (RouLeT et al., 1998).
Dans les sols tropicaux, les horizons s’appauvrissent trés vite en matiére orga-
nique en profondeur. Les oxyhydroxydes métalliques prennent alors le relais
de la matiére organique pour la rétention du Hg, qui saccumule en profondeur
en suivant l'abondance de ces oxyhydroxydes. Dans les ultisols, sous lin-
fluence du drainage latéral, l'appauvrissement en surface de la matrice argi-
leuse, des oxyhydroxydes et du Hg s'accentue par rapport aux oxisols.
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Les profils de distribution du Hg dans les oxisols et les ultisols se distin-
guent de ceux observés dans des sols argileux tempérés ol la distribution du
Hg semble dépendre de l'acidité (Anpersson, 1979). Dans les brunisols, incepti-
sols acides, le Hg s'accumule en surface dans 'horizon organique, avec une
valeur maximale sous la surface au niveau de lhumus, puis décroit fortement
en profondeur dans les horizons minéraux en accompagnant la décroissance
de la matiére organique. Dans les cambisols, inceptisols riches en argiles, cal-
caires, avec un pH autour de la neutralité (pH 6-8), la distribution verticale
du Hg est plus réguliére et suit davantage celle des oxyhydroxydes de Fe que
celle de la matiére organique. Les teneurs en Hg et en oxyhydroxydes de Fe
dans les horizons minéraux de ces sols décroissent avec la profondeur et res-
tent faibles en comparaison de celles mesurées dans les oxisols et les ultisols.

Dans les spodosols {podzols) tempérés et boréaux, avec un pH acide (pH
4-5), le Hg présente une premiére accumulation importante dans L'horizon
organique de surface et une seconde accumulation en profondeur. La matiére
humique et le Hg associé sont lessivés dans Uhorizon éluvié, et s'accumulent
dans I'horizon spodique (ensemble des horizons illuviés B, et B, ) oQ précipi-
tent aussi les oxyhydroxydes de Fe. Dans les spodosols tropicaux, U'horizon
spodique est souvent a plusieurs métres en profondeur e: parfois méme
absent (dans ce dernier cas, ce ne sont pas des spodosols au sens strict).
L'exemple illustré dans la figure 5 correspond & un spodosol de la région de
Santarém (bassin du Tapajos). L'horizon organique de surface y est quasi
inexistant (région de savane arbustive), l'horizon éluvié trés sableux est com-
posé en grande partie de quartz résiduel et est fortement appauvri en oxyhy-
droxydes de Fe et en matiére organique susceptibles d’adsorber le Hg, et
lhorizon spodique n‘est pas atteint a 1 m de profondeur.

Lorsque Lhydromorphie atteint les sols en surface, on observe générale-
ment une accumulation de matiére organique & cause de l'anaérabiose qui
ralentit sa décomposition. L'anaérobiose entraine également des conditions
réductrices pour lesquelles les oxyhydroxydes de Fe sont instables. La plupart
du Fe Llibéré reprécipite rapidement sous la surface. Dans les sols hydro-
morphes tempérés (pH 5,5-6) et amazoniens {pH 4,5-6,5), catte reprécipita-
tion s'accompagne d’'une accumulation de Hg. Le Fe et le Hg sont
probablement transportés avec les eaux du sol & ce niveau, puis en partie
adsorbés par l'abondante matiére organique. Il y a précipitation des oxyhy-
droxydes de Fe dans un horizon distinct dans lequel le Hg s'accumule aussi.
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L'horizon minéral est complétement éluvié et contient bien moins de Hg et de
Fe que L'horizon organique.

Dans les profils de sols décrits précédemment, les horizons organiques
accumulent tous plus ou moins du Hg. Ces profils illustrent le fait que l'hori-
zon organique de la plupart des sols, quand il est suffisamment développé,
joue le rdle d'un filtre adsorbant pour le Hg provenant des dépdts humides et
de la chute des litiéres en surface. Cependant, les teneurs en Hg des horizons
organigues ne peuvent en aucun cas étre comparées directement avec celles
des horizons minéraux (BRrINGMARK, 1997), du fait de la densité trés différente
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des deux types de matériaux. La densité du sol étant différente, on peut avoir
des teneurs trés élevées par gramme de sol organique mais un stock de Hg
finalement pas si élevé au total dans ces horizons (voir ci-aprés).

Les profils d’accumulation du Hg des sols trés appauvris en argiles, par des
processus de podzolisation ou de réduction (spodosols et sols hydromorphes),
présentent les mémes caractéristiques en milieu tempéré et tropical. En
revanche, d'importantes différences entre les deux milieux sont notées dans le
cas des sols plus argileux. Les oxisols et les ultisols amazoniens se distinguent
nettement des inceptisols tempérés et boréaux par une accumulation impor-
tante d’'oxyhydroxydes métalliques qui retiennent le Hg jusqu'en profondeur.
Dans des sondages prafonds (jusqu'a 2,5-3 m) en Guyane frangaise et dans le
bassin du Rio Negro (fig. 6), les teneurs en Hg atteignent des valeurs maxi-
males entre 0,7 m et 1,5 m dans les horizons trés argileux, les plus riches en
oxyhydroxydes de Fe (GRrimaLDl et GRIMALDI, 1999 ; GRrIMAwDI et al., 2000). Les
teneurs en Hg décroissent ensuite jusqu'a la saprolite ou les valeurs sont
minimales (GRIMALDI et al., 2000). Les sols amazoniens sont beaucoup plus
épais que les sols tempérés et boréaux, qui ne dépassent guére 2 m de profon-
deur au-dessus de la roche mére. Les oxisols des plateaux d’Amazonie centrale
peuvent avoir une vingtaine de métres de profondeur (Lucas et al., 1996).
Pour ces sols, les bilans de matiére montrent qu'il a fallu au moins 40 a 60 m
de sédiments (formation sédimentaire Alter-do-Chdo) pour former les profils
actuels (Lucas et al., 1996). Ce sont des sols qui ont entre 15 et 30 millions
d’années, ils sont donc trés vieux en comparaison des sols qui se sont formés
en milieu boréal aprés la derniére glaciation, il y a 5 000 a 8 000 ans.

CONCENTRATIONS ET CHARGES DE HG DANS LES SOLS

Dans le but de comparer les concentrations et les stocks de Hg des sols
d’Amazonie entre eux et avec les sols tempérés et boréaux, différents horizons
de sols forestiers non perturbés situés en dehors des ceintures mercuriféres
ont été regroupés dans le tableau II.

Dans les horizons organiques (0), les concentrations observées en
Amazonie (60-220 ng/g) sont du méme ordre de grandeur que celles rencon-
trées généralement en milieu tempéré et boréal (40-325 ng/qg). Dans les hori-
zons minéraux (C < 10 % ; horizons A et B), les concertrations de Hg
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Tableau I1. Concentrations et charges de mercure dans les sols amazoniens,
tempérés et boréaux.

Type de sol

Région Concentration de Hg

(ng/g, poids sec)

0

A

B 0-20 0-100 cm®

2 QHg (mg/m?)

Références

Sols tempérés et boréaux

Luvisol

Chernozen (gris foncé)

Chernozen (noir
et brun foncé)

Brunisol (inceptisol)

Sols

Spodosol

Histosol

Canada

Canada

Canada

1-25

19-35

Canada, USA  80-325 26-80

Minnesota, 143 36
USA

Canada’, 40-330 10-507
Suéde

Québec 50-250 10-307

23-66

5-30

13-71

20-60

11 53 16

10-124% 3,2-6  10-34

GRacey et
STEWART, 1974 ;
Dupas et
PawLuck, 1976 ;
McKeaGUE et
KLOSTERMAN,
1974

Dubas et
PawLuck, 1976 ;
McKeacue et
KLOSTERMAN,
1974

Dupas et
PawLuck, 1976 ;
McKeacue et
KLOSTERMAN,
1974

McKeacue et
KLOSTERMAN,
1974 ; CarON,
1997

GricaL et al.,
1994

AasTRUP et al.,
1991 ;
McKeacue et
KLOSTERMAN,
1974;
CARON,1997 ;
Lee et al., 1997 ;
GRONDIN et al.,
1995

GRONDIN et al.,
1995
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Tableau II (suite). Concentrations et charges de mercure dans les sols amazoniens,
tempérés et boréaux.

Type de sol Région Concentration de Hg Y QHg (mg/m?) Références
(ng/g, poids sec)
0 A B 0-20 0-100 cm*

Sols tropicaux d’Amazonie

Oxisol (Haplorthox) Bassin 180-219 240-320 63-69 320-350 RouLer et
de la Comtd, Lucotte, 1995
Guyane
frangaise

Oxisol Dorlin, 250-300 300-500 GRIMALDI et
Guyane GrimaLpl, 1998
frangaise

Oxisol (Acrorthox) Bassin 93-180 106-194 102-209 19-34 140-330 RouLer et al.,
du Tapajos, 1998 a
Para, Brésil

Oxisol (Haplorthox) Bassin 68-75 50-95 110-160 110 ZEIDEMANN,
du Negro, 1998
Amazonas,
Brésil

Oxisol Bassin 232-439 LecHLeR et al.,
du Madeira, 1997
Amazonas,
Brésil

Oxisol/ultisol Bassin 100-430 150-300 39-73 170-390 FosTIeR et al.,
du Pedra Preta, 1999
Amapa, Brésil

Ultisol Bassin 71 94 130 24 143 AuLa et al.,
du Tocantins, 1994
Para, Brésil

Ultisol (Tropudult, Bassin 84-111 44-103 99-112 10-26 72-179 Rouver et al.,

Paleudult) du Tapajos, 1998 a
Para, Brésil

Ultisol (Paleudult, Bassin 65-201 66-193 100-188 90-145 ZEIDEMANN,

Plinthudult) du Negro, 1998
Amazonas,
Brésil

Ultisol Bassin 106-109 46-118 9-170 85-270 ZEIDEMANN,
du Jau/Negro, 1998
Amazonas,
Brésil

Spodosol (Tropohumod)  Bassin 142 23} 4 35 RouLer et at.,
du Tapajos, 1998 a

Para, Brésil
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Tableau II (suite). Concentrations et charges de mercure dans les sols amazoniens,
tempérés et boréaux.

Type de sol Région Concentration de Hg Y QHg (mg/m?) Références
(ng/g, poids sec)
0 A B 0-20 0-100 cm*
Sols hydromorphes Bassin 60 67° 13 Router et
de la Comté, Lucorre, 1995
Guyane
frangaise
Sols hydromorphes Dortin, 150-240 GRIMALDT et
Guyane GrimMaLDI, 1998
frangaise
Sols alluviaux (Fluvent)  Bassin 109-224 81-194** 11-26 57-119 Router et al.,
du Tapajbs, 2001

Para, Brésil

t Sont exclus tes sols atypiques comme définis par auteur.
2 Horizons E.

3 Horizons BE.

** Sont inclus les horizons Bh.

* Extrapolé & 1 m si nécessaire.

mesurées dans les oxisols et les ultisols d’Amazonie sont en revanche relative-
ment élevées (40-500 ng/g) en comparaison des valeurs normalement trou-
vées dans ces horizons des sols tempérés et boréaux (10-80 ng/g). Les
concentrations sont plus fortes dans les oxisols que dans les ultisols moins
riches en oxyhydroxydes métalliques (RouteT et al., 1998). Les valeurs maxi-
males, de 300 & 500 ng/g, sont obtenues dans les horizons minéraux argileux
d’oxisols microagrégés de la Guyane frangaise, situés vers 1,5 m de profondeur
(GRIMALDI et GRIMALDI, 1999). Des valeurs minimales sont enregistrées dans les
horizons éluviés des spodosols (E), qu‘ils soient tropicaux (10-20 ng/g) ou
boréaux (10-50 ng/qg).

Dans tous les horizons organiques, les stocks de Hg par centimétre
d'épaisseur (50-300 pg/m?) sont similaires entre les différents types de sols,
qu'ils soient tropicaux, tempérés ou boréaux (RouLeT et al., 1998). Les horizons
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organiques ne sont généralement pas trés développés dans les sols tropicaux
(1-3 cm) et le stock de Hg y est par conséquent généralement négligeable en
comparaison du stock dans les horizons minéraux sous-jacents, d'autant plus
que la densité des horizons organiques est faible en comparaison de celle des
horizons minéraux. Ces derniers représentent des quantités considérables de
Hg par unité de surface, dans les oxisols et les ultisols, o le premier métre
sous I'horizon organique contient de 70 a 400 mg de Hg par métre carré, soit
jusqu‘a dix fois plus que les charges cumulées sur la méme profondeur dans
les sols tempérés et boréaux (3 QHg ; tabl. II).

INFLUENCE DES DEPOTS ATMOSPHERIQUES
MODERNES SUR LES STOCKS DE HG

Dans un bassin versant non perturbé d’Amapa (Amazonie brésilienne),
FosTIer et al. (2000) observent que la majeure partie du Hg déposé sur les sur-
faces terrestres est retenue dans les sols. Ce Hg est déposé sur les horizons
organiques ot il peut s'accumuler plus ou moins temporairerent en fonction
du temps de séjour de la matiére organique. Sa pénétration dans les sols est
contrglée par la dynamique de la matiére organique (humification, minérali-
sation, solubilisation, lessivage...) (Router et Lucotte, 1995). En région ama-
zonienne, la dégradation rapide de la matiére organique en surface limite son
accumulation. Dans les oxisols amazoniens, la majeure partie de la matiére
organique pénétre le sol sur 20 cm pour une période cde 10 a 15 ans
(TRumBORE, 1993).

Dans les régions éloignées des sources directes de Hg, les dépdts actuels
sur les surfaces terrestres, incluant la contribution des émissions de lor-
paillage et de la combustion de la biomasse forestiére (déforestation) ainsi
que toutes les autres sources régionales ou globales, sont annuellement de
l'ordre de 10-25 pug/m? (tabl. I). Avec des dépdts au sol de cet ordre de gran-
deur, la charge cumulée sur les trente derniéres années représente 300 a
750 pg/m2. Si nous considérons la derniére ruée vers l'or et la déforestation
récente (période 1970-2000), responsables toutes deux de la totalité des
dépots atmosphériques modernes, ces deux activités représentent au plus 5 %
du Hg accumulé dans les vingt premiers centimétres de la surface des oxisols
forestiers (20 & 70 mg/m?; tabl. II). Ce qui semble démontrer que la plupart
du Hg rencontré dans les sols en région amazonienne est d'origine naturelle.
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Plusieurs raisons peuvent expliquer la richesse relative des sols amazo-
niens en Hg dans une région ol les roches ne sont pas particuliérement riches
en ce métal. Les sols anciens de cette région ont pu accumuler du Hg prove-
nant de Uatmosphére pendant plusieurs millions d'années en comparaison des
sols relativement jeunes des régions tempérées et boréales (moins de
10 000 ans). Ce sont aussi des sols trés riches en oxyhydroxydes métalliques
ou le Hg est adsorbé de maniére trés efficace. Enfin, ce sont des sols trés
altérés ol le Hg peut étre concentré relativement, par départ préférentiel des
éléments plus solubles.

Un bilan de masse a l'échelle du bassin versant de Pedra Preta démontre
gue plus de 80 % du Hg déposé par les précipitations est accumulé dans les
sols forestiers, le reste &tant exporté par le drainage (FosTier et al., 2000). Ce
qui correspond aux observations faites en milieu tempéré et boréal oli les sols
retiennent généralement jusqu'a 90 % du Hg qui se dépose sur le milieu ter-
restre (AasTRuP et al., 1991 ; MIerte et INGrRaM, 1991). Mais cette proportion de
Hg apporté par les précipitations et se fixant dans le sol dépend aussi du
fonctionnement hydrodynamique du sol, lui-méme fonction du climat. Sur le
bouclier guyanais, le ruissellement sous forét est trés variable, entre 4 et 26 %
de la pluie par exemple sur les bassins versants du dispositif ECEREX (RocHE,
1990), faisant varier en conséquence la part de 'eau qui s'infiltre dans le sol.

EFFET DES POINTS SOURCES D'EMISSION SUR LES CHARGES
ET LES CONCENTRATIONS DE HG DANS LES SOLS

Il est suggéré que les vapeurs de Hg° émises par le brilage des amalgames
devraient étre facilement oxydées en Hg?*, puis dissoutes ou adsorbées et
finalement déposées par les précipitations séches et humides dans les foréts
environnantes (Mawm et al., 1990). A partir de travaux sur latmosphére et les
sols autour des commerces d'or de la ville de Pocone (Marns et al., 1991) et
de Porto Velho (Mawm et al., 1991 ; Prerrrer et al., 1991), il semble que la
majeure partie du Hg émis par la purification de V'or est déposée prés des
sources (PrerFrer et al., 1993), a l'exemple de la dispersion des vapeurs de Hg
a partir de leurs sources industrielles (LinpavisT et RHobe, 1985 ; FERRARA et al.,
1982). RouLet et al. (1999) ont observé que, de 50 & 350 km en aval des zones
d‘orpaillage, aucun gradient de concentration de Hg ne peut étre mesuré dans
les feuilles, les litiéres et les horizons organiques des foréts le long de la val-
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(ée du Tapajos. La plupart du Hg anthropique émis dans Uatmosphére par les
activités d’orpaillage est déposée trés prés des sources (moins de 50 km) ol
de trés fortes concentrations peuvent étre trouvées dans les sols. Prés des
sites ol les amalgames sont brilés, en ville ou dans les camps d’orpailleurs,
des valeurs aussi élevées que 500 a 65 000 ng/g peuvent étre mesurées a la
surface des sols (Mawm et al., 1991).

En Guyane frangaise, prés du camp de Dorlin, GRIMALDI et af. (2000) obser-
vent des concentrations allant jusqu'a 500 ng/g dans les scixante premiers
centimétres d'un sol développé sur des alluvions des berges da la riviére Petit
Inini. Ce sol alluvial, situé a l'aval d'une zone trés « orpaillée », est caracté-
risé par des apports récents de sédiments. Dans le cas des sols alluviaux, les
apports aquatiques peuvent étre une source importante de Hg pendant les
hautes eaux.

DEVENIR DU He ACCUMULE DANS LES SOLS AMAZONIENS

EvOLUTION PEDOGEOCHIMIQUE DES COUVERTURES FERRALLITIQUES

Deux études de cas, en Amazonie centrale sur formation sédimentaire
(RouLET et al., 1998) et en Guyane frangaise sur le bouclier (GRimaLDI et al.,
2000), permettent de préciser le comportement du Hg du sol en fonction de
l'évolution géochimique des couvertures pédologiques.

Distribution spatiale du Hg dans les sols
d’Amazonie centrale : sols de la vallée du Tapajés

Dans cette étude, la distribution spatiale du Hg dans les sols est étudiée
le long de la vallée du Tapajos (Rouler et al., 1998), ol on retrouve a U'échelle
du paysage la méme succession de sols que celle décrite le long de toposé-
quences sur la formation Alter-de-Chao par Lucas et al. (1987). Les sols des
plateaux sont formés d’épais horizons microagrégés constitués essentielle-
ment de kaolinite. Ce sont des oxisols. Les sols deviennent. de plus en plus
sableux le long de la pente et rajeunis par le lessivage de surface (ultisols).
Dans (e bas des pentes assez longues, les sols sont constitués d’un épais hori-
zon de quartz blanc, surmontant une saprolite quartzo-kaolinitique. La
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matiére organique s'accumule en profondeur dans un horizon spodique noir au
niveau de la transition entre I'horizon de sable blanc et la saprolite. Les sols
ainsi formés sont des spodosols (podzols).

Les oxisols du plateau sont formés en place par la dissolution des miné-
raux primaires et la néoformation de kaolinite, de gaethite et de gibbsite
(Irion, 1984 ; Lucas et al, 1987, 1996 ; fig. 7). Les minéraux secondaires sont
en équilibre géochimique entre la dissolution et la précipitation. Ces proces-
sus sont principalement contrélés par l'activité biologique de la forét tropicale
et par la dynamique de l'eau dans le sol (EvrouLE et al., 1993 ; Lucas et al.,
1993, 1996). L'activité de la forét intervient & travers le recyclage de la silice
en particulier (Lucas et al., 1993) et l'acidité organique ou minérale qu'elle
produit (GRiMALDI et Peoro, 1996). La dynamique de l'eau influence les condi-
tions géochimiques qui contrélent les équilibres minéraux. Quand la solution
s'infiltre lentement en profondeur dans le sol, le Si est en grande partie les-
sivé alors que L'Al est piégé sous forme de kaolinite ou de gibbsite, et le Fe
sous forme d’oxyhydroxydes, le bilan étant donc une perte nette de Si (fig. 7).
Les oxisols sont des sols microagrégés ou la percolation de la solution du sol
est principalement verticale a travers tout le profil jusqu'a la nappe phréa-

Figure 7

Fonctionnement
biogéochimique
des oxisols

et des spodosols
(d’aprés Lucas
et al., 1996).

Eaux & teneurs élevées en MO, Al, Fe, faibles en Si



@ Le mercure
EN AMAZONIE

tique en profondeur (20-30 m) (Lucas et al., 1996). L'eau provenant de la
nappe alimente des cours d'eau dite claire. Elle est riche en $i, pauvre en Al
et Fe et en matiére organique dissoute (fig. 7).

Sur les versants, les flux d’eau latéraux, plus rapides et chzrgés en compo-
sés organiques, exportent le Si, Al et le Fe sous forme de composés organomé-
talliques et de microparticules (fig. 7) (EYROLLE et al., 1993 ; Lucas et al., 1996).
Il en résulte une érosion sélective (chimique ou particulaire) des argiles,
conduisant a une arénisation du sol, c’est-a-dire une perte nette d'Al et un
enrichissement relatif en Si sous la forme de quartz résiduel. A partir du bord
du plateau et le long de la pente, les sols deviennent de plus en plus sableux.

La podzolisation se développe en bas de la pente. L'horizcn spodique peu
perméable retient temporairement une nappe perchée a quelques métres en
profondeur. Cette nappe, indépendante de la nappe phréatique, alimente des
cours d'eau dite noire a cause de sa forte charge en substances humiques dis-
soutes (voir annexe 3).

La dissolution de la kaolinite et des oxyhydroxydes de Fe est un processus
clé qui explique la transformation progressive des oxisols des plateaux en ulti-
sols puis en spodosols le long des pentes, tous ces sols étant formés a partir
de la méme roche mére (fig. 8). La cause de cette transformation est interne
au systéme et liée a la circulation latérale des eaux de nappe dans la pente.
A la surface des oxisols, le Hg est efficacement retenu par les oxyhydroxydes

Figure 8 500 m
—
Stades d'évolution des .
systémes transformants I 3

oxisols-ultisols-spodosols ! Sols ferrallitiques argileux
du bassin de 'Amazone. OXISOLS

1. Plateau argileux, Progression de la
Sols intermédiaires / \

vallées peu incisées. transformation
2. Développement

de sols sablonneux 2 ULTISOLS
au bas des versants. Podzols sableux
3. Plaines sableuses SPODOSOLS

a buttes témoins
argileuses. D'aprés Lucas
et al., 1996. 3
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de Fe (gcethite plus ou moins substituée en Al) de la
matrice argileuse (RouLer et al., 1998). L'exportation
du Fe et de I'Al le long des pentes s’accompagne
d’une diminution progressive des teneurs en oxyhy-
droxydes métalliques dans les sols et par conséquent
de {a rétention du Hg (fig. 9). Des expériences in
situ ont démontré que cette exportation était un
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processus actuellement actif, en particulier durant la saison ces pluies (RicHI
et al., 1990). Il y a donc actuellement aussi exportation progressive le long
des pentes vers les axes de drainage du Hg initialement accumulé dans les
oxisols (fig. 9).

Distribution spatiale du Hg dans les sols
sur le bouclier guyanais : étude d'une toposéquence
(bassin de la Sinnamary, Guyane francaise)

Dans cette étude, réalisée dans le cadre du programme « Mercure en
Guyane » du CNRS-PEVS, la distribution spatiale du Hg est considérée le long
d'une toposéquence (toposéquence de la crique Leblond), sur un granite
Caraibe, reliant un point haut du paysage a la riviére (GRmALDI et al., 2000).
Cette toposéquence présente la diversité des sols observée sur le bouclier
guyanais, qui est due a la transformation actuelle de la couverture pédolo-
gique par deux processus : rajeunissement par érosion (transformation des
oxisols en ultisols) et hydromorphie (transformation des ultisols en sols
hydromorphes) (FritscH et al., 1986 ; Bouler et al., 1993).

Le premier processus se développe le long des pentes, ¢ l'érosion chi-
mique et particulaire entraine ['amincissement de 'horizon supérieur argileux,
microagrégé et perméable, des oxisols, et le rapprochement de la surface, a
moins d'un métre de profondeur, d'un horizon d'altération de la roche (sapro-
lite) peu perméable (BouLer et al., 1993). Il se forme en conséquence, au-des-
sus de cet horizon, et au cours des averses, une nappe perchée (GUEHL, 1984 ;
GrIMaLDI et BouLer, 1990), qui s'écoule latéralement alors que le drainage est
vertical, profond et rarement en conditions saturantes dans l'oxisol.
L'amincissement de {'oxisol résulte des exportations de Si, Al et Fe, sous forme
dissoute et particulaire, qui s'accentuent lorsque apparaissent les conditions
favorables a l'écoulement latéral de la nappe (GrimALDI et al., 1992).

Le second processus se développe sur des replats sommitaux, dans des
dépressions fermées ou l'eau stagne durablement, ou bien a laval des versants
en présence d’'une nappe plus ou moins permanente. Dans les deux cas, la satu-
ration en eau entraine des conditions réductrices qui favorisent la dissolution
de la fraction argileuse (oxyhydroxydes de fer et kaolinite). Sur les replats som-
mitaux, les produits de la dissolution se redistribuent en profondeur, tandis
qu’a l'aval ils sont exportés par la nappe qui s‘écoule vers les axes de drainage.
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Ainsi, sur la toposéquence de la crique Leblond (GRrmaLDI et al., 2000), des
sols argileux, finement structurés sur plusieurs métres d'épaisseur et a drai-
nage vertical profond (oxisols), coexistent avec des sols rajeunis (ultisols) od
la saprolite apparait a faible profondeur, induisant un drainage latéral superfi-
ciel. Les deux types de sols hydromorphes sont également représentés : sur un
replat & mi-versant, un sol hydromorphe associé a des petites dépressions ou
l'eau s'accumule ; en bas de versant, un sol hydromorphe de bas-fond proche
de la crique Leblond.

Les ultisols des versants, affectés par le processus d’érosion qui entraine
ou dissout la fraction argileuse (kaolinite et oxyhydroxydes de Fe), retiennent
le Hg sur une moindre épaisseur que les oxisols. Il a été montré par ailleurs
que ce processus d'érosion est toujours actif dans les conditions climatiques
actuelles de la Guyane francaise. La nappe perchée qui se forme au cours des
averses dans la couche superficielle du sol exporte les éléments mis en solu-
tion ou en suspension, donc aussi le Hg (GrimaLDI et al., 2000).

Dans les sols hydromorphes des replats sommitaux, les conditions réduc-
trices sont responsables de la dissolution des oxyhydroxydes de Fe et de la
dégradation lente de la matiére organique qui produit des molécules organiques
trés acides et complexantes. La fraction sableuse augmente relativement en
surface du sol tandis que les complexes organométalliques migrent en profon-
deur, ol ils précipitent & nouveau dans un horizon riche en Fe et en matiére
organique. Le Hg suit cette migration et s'accumule également en profondeur.

Les sols hydromorphes aval subissent ce méme appauvrissement en argile
(kaolinite et oxyhydroxydes de Fe) du fait de l'acidité et des conditions réduc-
trices. Mais, dans ce cas, les éléments mis en solution sont exportés par la
nappe qui s'écoule vers le réseau hydrographique. Les profils de sol sont donc
également appauvris en Hg, y compris cette fois en profondeur. Les sols du
bas-fond sont les moins concentrés en Hg de la séquence.

Les études sur différentes couvertures pédologiques d’Amazonie ont mon-
tré que l'évolution des sols sur les versants par le lessivage (érosion sélec-
tive), la podzolisation et 'hydromorphie conduit & une perte nette des
constituants organiques et minéraux susceptibles de retenir le Hg (Lucas et
al., 1984 ; CHauvee et al., 1987 ; VEILLoN, 1990 ; Boutet et al., 1993 ; Dusrotuca
et Voikorr, 1998). Ces processus sont responsables de la transformation d'oxi-
sols en ultisols puis en podzols ou sols hydromorphes. Cette transformation
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s'accompagne d'une exportation vers les axes de drainage du Hg initialement
accumulé dans les oxisols. Le transport de Hg sous forme de matiére dissoute,
colloidale et particulaire, provenant naturellement des sols, est a relier aux
types d'eaux (claires et noires) rencontrés dans les bassins versants  travers
le paysage amazonien (voir annexe 3).

EROSION D'ORIGINE ANTHROPIQUE

La principale conséquence de la déforestation est l'érosion des litiéres et
des horizons organiques et minéraux les plus superficiels. Dans les oxisols et
ultisols déboisés et cultivés de la vallée du Tapajds, le décapage de la surface
organique et minérale des sols a lieu sous l'action des fortes piuies pendant la
saison humide (RouLeT et al., 1998). Sur les fortes pentes, le ravinement peut
représenter des pertes de 30 a 50 cm de la surface des sols. Dans les horizons
qui restent en place, l'érosion sélective de la fraction argileuse est aussi favo-
risee par la déforestation le long des pentes. La figure 10 donne [‘exemple
d’un oxisol de haut de pente, déboisé et cultivé pendant six ans environ,
comparé & un oxisol sous forét sur le méme site et dans la méme position
topographique (RouLeT ef al., 1998). La perte des horizons de surface par éro-
sion totale du sol et L'érosion sélective dans les horizons minéraux sous-
jacents correspondent a un départ des oxyhydroxydes de Fz de la matrice
argileuse et du Hg qui leur était associé.

Bravarp et RicH1 (1988) ont observé dans le méme type de sol que les
argiles des horizons minéraux de surface A sont plus facilement dispersables
par leau que celles des horizons minéraux B plus profonds. BotscHeck et al.
(1996) notent que les sols en haut de pente sont plus sensibles & L'érosion
que les sols plus ou moins podzolisés du bas de la pente. En fait, la mise en
culture des sols augmente L'érosion sélective de la matrice argileuse et du Hg
de Uhorizon A qui avait lieu naturellement le long des pentes, sous linfluence
de la percolation latérale (systéme de transformation des oxisols en ultisols).
Les oxisols des plateaux sont moins affectés par ce type d'érosion mais une
érosion totale du Hg de la surface est observée (RouLeT et al., 1998).

L'érosion des sols cultivés peut conduire a une exportation de quantités
considérables de Hg des sols vers les axes de drainage. Les données de RouLET
et al. (1998, 1999) montrent que l'érosion totale de surface peut remobiliser
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de 200 a 4 600 ug de Hg par métre carré. L'érosion sélective devrait mobiliser
en moyenne 500 pug/m? par centimétre d'épaisseur de sol ainsi érodé. Le ravi-
nement des horizons minéraux dans les fortes pentes correspond a des pertes
de 500 & 3 000 pg/m?.

Hg (ng/g)
Figure 10
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Les activités miniéres elles-mémes sont responsables d'ure forte érosion
des sols quand les sous-sols sont exploités pour l'or ou d'autres métaux (Cu,
Mn, AL, Fe...). Les effets d'une mine de manganése a ciel ouvert sont suivis
dans le bassin versant de I'Amapa, étudié par Fostier et al. (2000). Les
dépots de Hg atmosphérique (input) représentent 80 % du Hg exporté (out-
put) pour 'ensemble du bassin versant, et seulement 51 % a Uéchelle du
sous-bassin versant en partie déboisé et exploité par la mine. Les activités
miniéres auriféres dans les sols d’Amazonie ont les mémes effets importants
sur l'érosion, observés en particulier dans les sédiments des lacs de la
plaine d'inondation du bassin de la riviére Tartarugalzinho, en Amapa, par
GUIMARAES et al. (1999).

Bien que les transformations naturelles des couvertures pédologiques
d’Amazonie soient lentes d Uéchelle humaine, ces études montrent que les
couvertures pédologiques sont fragiles et peuvent rapidement se dégrader
lorsqu’elles sont exploitées sans tenir compte de leurs particularités
(TRICART, 1975 ; FRITSCH et SARRAILH, 1986 ; CHAUVEL et al., 1987). La forét est
la seule protection des surfaces des couvertures pédologiques contre les
forts ruissellements dus aux précipitations en région amazonienne (TRICART,
1975). La déforestation, en mettant les sols & nu, cause une altération
inévitable des horizons de surface des sols les plus fragiles et est respon-
sable de l'érosion du Hg accumulé dans les couvertures pédologiques. Pour
conclure, toute activité anthropique qui accroit U'érosion des couvertures
pédologiques en Amazonie (routes, mines, agriculture...) est susceptible
d’augmenter considérablement l'exportation vers les axes de drainage du Hg
accumulé dans les sots.

INONDATIONS

Lorsquon considére les effets de linondation des sols en Amazonie, il est
nécessaire de distinguer les inondations naturelles et saisonniéres des sols
alluviaux dans les vallées et les inondations permanentes des sols de terre
ferme par la mise en eau des réservoirs. Dans les deux cas, cependant, l'inon-
dation modifie les conditions physico-chimiques du milieu, avec en particulier
la mise en place de conditions réductrices favorisées par la biodégradation de
la matiére organique fraichement inondée.
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Réduction

Dans la plaine d'inondation du Tapajos, malgré la mise en place de condi-
tions réductrices (- 150 mV < Eh < - 180 mV), les profils du Fe_,, et du Hg des
sols des foréts d'igapd (sols alluviaux argilo-sableux) ne semblent pas varier
entre les zones exondées et inondées (RouLeT et al., 2001 ; fig. 11). Le Fe
ne suit pas non plus le gradient d’'oxydoréduction (RouLer et al., 2001). En
fait, ces sols contiennent au départ relativement peu d’oxyhydroxydes de Fe
et de Hg car ce sont des sols d’environnement semi-aquatique réduit presque
six mois par an. Le Hg tend a saccumuler préférentiellement en surface, au
niveau des horizons organiques. Les concentrations y sont élevées mais ne
représentent pas des stocks élevés (RouLeT et al., 2001).

Dans le petit réservoir de la SAOR, en Guyane frangaise, outre les sols
réduits hydromorphes des bas-fonds, des sols normalement oxydés (oxisols et
ultisols), relativement riches en oxyhydroxydes de Fe, ont é&té inondés a la
suite de la mise en eau. La mise en place de conditions réductrices a entrainé
une dissolution des oxyhydroxydes de Fe de la surface de ces sols (RouLer et
Lucotte, 1995). Aprés huit ans d'inondation, les oxisols de terre ferme ont
perdu 20 % environ de leur Hg du fait de la dissolution de 25 & 40 % des oxy-
hydroxydes de Fe et de la migration hors des sols de substances humigues
mobiles (fig. 11) (RouLer et Lucotte, 1995). Les horizons organiques contien-
nent peu de Hg par rapport aux horizons minéraux. Le relargage de Hg di a la
décomposition de la matiére organique est négligeable au regard du relargage
dd a la destruction des oxyhydroxydes par réduction dans les horizons miné-
raux riches en Hg. De tels processus sont probablement aussi actifs au fond
des réservoirs de Tucurui en Amazonie brésilienne et de Petit-Saut en Guyane
frangaise (DuMesTRE et al., 1997).

Transformation en méthylmercure

Plusieurs travaux ont montré que des bactéries (BeckerT et al., 1974), des
champignons (Fiscrer et al., 1995) et méme les acides humiques et fulvigues
(RoGers, 1977) des sols forestiers étaient capables de méthyler le Hg (voir
annexe 5). Dans les foréts tempérées, la concentration en MeHg atteint un
maximum au niveau de 'humus, sous les litiéres en surface des sols (incepti-
sols et spodosols). Ce MeHg peut provenir du dépét des litiéres ou de la
méthylation dans le sol lors de la décomposition des litiéres. Les niveaux de
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MeHg restent cependant faibles (< 1 ng/g). Le MeHg stocké au niveau des
humus forestiers de type mor représente généralement moins de 1 % du Hg
total (Lee et al., 1994 ; ScHwesic et al., 1999). En revanche, dans les sols de
bas-fond couverts de tourbiéres (histosols) prés des ruisseaux, on trouve de
plus fortes concentrations et quantités de MeHg accumulées. Ces exemples
illustrent le fait que la méthylation du Hg dans les sols prend normalement
place lorsque tes conditions en oxygéne sont faibles et semble favorisée par la
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présence de bactéries sulfatoréductrices (GitMour et al., 1992 ; Kerry et al.,
1991). Plusieurs études récentes montrent limportance de la formation du
MeHg, particuliérement au niveau des horizons organiques des zones ripa-
riennes (LEe et al., 1994 ; ST. Louis et al., 1994 ; BisHop et al., 1995). Les pro-
cessus de décomposition de la matiére organique inondée et le relargage des
sous-produits de cette décomposition (éléments nutritifs, par exemple) sem-
blent promouvoir la méthylation du Hg (Bobawy et al., 1997). Les taux de
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Figure 12
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méthylation sont aussi beaucoup plus rapides en mitieu anaérobie que dans les
environnements aérobies, l'oxygéne étant consommé lors de la décomposition
de la matiére organique de la surface des sols inondés.
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Dans la plaine d'inondation du Tapajos, linondation stimule la méthylation
nette du Hg (GuimarAes et al., 2000) et l'accumulation du MeHg (Roulet et al.,
2001) a la surface des sols d'igapd (forét inondable). Linondation saisonniére
a pour effet de tripler les concentrations de MeHg mesurées en surface des
sols. Les litiéres et les horizons organiques inondés contiennent 10 a 20 fois
plus de MeHg que les sédiments au centre des lacs, les taux nets de méthyla-
tion y étant également plus importants (fig. 12). La décomposition de matiére
organique fraiche et labile, en conditions d'anaérobie, a la surface des sols
d'igapé aprés linondation saisonniére semble étre le principal facteur condui-
sant a la production de MeHg (RouLer et al., 2001).

La méme accumulation de MeHg est observée dans les oxisols inondés
depuis huit ans du réservoir de la SAOR (fig. 12). La plus forte accumulation
de MeHg (5-20 % du Hg total) est enregistrée a la surface des sols hydro-
morphes inondés qui présentent aussi une plus importante accumulation de
matiére organique (RouLeT et Lucotte, 1995).

VoLaTiLisATION

Comme la surface des plans d'eau, les sols et la végétation sont des
sources de Hg® dans l'atmosphére. Des travaux récents ont montré que la tem-
pérature, la lumiére, les mouvements d'air étaient des paramétres importants
pour les échanges gazeux entre les surfaces terrestres et L'atmosphére (PoIssant
et CasIMIR, 1998). Les conditions météorologiques jouent donc un rdle majeur
dans la volatilisation du Hg®.

Les résultats obtenus par Amouroux et al. {1999) en Guyane frangaise indi-
quent que ces facteurs jouent un role similaire en forét tropicale. Dans cette
étude, des échantillons d'air ont été collectés au camp d’orpailleurs de Dorlin,
en hauteur, au-dessus d’'une surface déforestée et ouverte, et sous forét en
aval du camp sur les berges de la riviére Petit Inini. Les mesures de Hg° indi-
quent que le Hg peut non seulement provenir des sources locales anthropiques
(orpaillage) mais aussi de sources naturelles. Le Hg® peut &tre émis par la
végétation et la surface de la riviére, comme le mentionnent ces auteurs, mais
aussi probablement par la surface des sols. Les échantillons collectés en hau-
teur et en milieu déboisé représentent la couche bien mélangée qu'on retrouve
au-dessus de la canopée de la forét et qui peut étre considérée comme le
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niveau de base des concentrations en Hg? dans le bassin pour la période étu-
diée (Amouroux et al., 1999). D'un autre coté, les plus fortes concentrations
abservées au-dessus du sol dans la forét peuvent étre le résultat d’'une sorte
d'effet de serre retenant le Hg® sous la canopée.

IL apparait que le cycle atmosphérique dans la forét tropicale est probable-
ment plus dynamique que dans les environnements tempérés déja bien étu-
diés, et qu'il nécessite des études plus approfondies (Amouroux et al., 1999).
Finalement, la part des émissions des sols, comparée aux dépdts de Hg, ainsi
que leur rdle dans le cycle interne sous forét du Hg® doivent étre quantifiés
afin de développer des bilans de masse plus précis du Hg dans les bassins ver-
sants forestiers (Linogere et al., 1992).

CONCLUSION

Les sols amazoniens sont relativement riches en Hg par rapport aux sols
des régions tempérées et boréales. Il y est en majeure partie retenu par les
oxyhydroxydes de Fe, soit directement, soit indirectement par lintermédiaire
des substances humiques complexantes adsorbées sur les surfaces minérales.
Le Hg présent dans les sols d’Amazonie est essentiellement d’origine naturelle,
sauf trés localement & proximité de sources anthropiques modernes (mines ou
orpaillage). Les sols constituent donc un réservoir majeur de Hg d'origine
naturelle en région amazonienne, susceptible d'étre remobilisé par différents
processus.

L'évolution pédogéochimique des surfaces terrestres d’Amezonie conduit a
une exportation du Hg initialement présent dans les sols vers .es axes de drai-
nage. Les systémes transformants oxisols-ultisols-spodosols et oxisols-ultisols-
sols hydromorphes, caractéristiques de nombreuses formatiors en Amazonie,
sont en effet responsables de l'exportation lente du Hg accumulé naturelle-
ment sur plusieurs milliers, voire plusieurs millions, d’années dans les sols.
L'érosion de ces derniers, suite a la déforestation et a leur exploitation agri-
cole ou miniére, conduit en revanche a une forte augmentation de l'exporta-
tion du Hg sous forme particulaire vers les axes de drainage. L'inondation des
sols, aprés la mise en place d'un réservoir, peut augmenter la production et
l'accumulation du MeHg dans les horizons organiques. Elle peut aussi per-
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mettre le relargage du Hg vers la colonne deau du fait de la réduction et de la

dissolution des oxyhydroxydes de Fe.

Enfin, il faut noter que la volatilisation et le cycle sol-atmosphére-végéta-
tion du Hg sous forét sont complétement inconnus, ce qui empéche une inter-
prétation compléte du cycle du Hg en milieu terrestre amazonien.
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