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Résumé

Ce mémoire a pour objectif d’étudier les variations de concentrations de méthane (CHa) et
d’oxyde nitreux (N20) dans la glace de mer en Arctique central. L’oxyde nitreux et le méthane
sont deux des principaux gaz a effet de serre et I’oxyde nitreux est le principal destructeur
d’ozone stratosphérique. Malgré tout, la dynamique de ces gaz dans la glace de mer est peu
étudiée a ce jour.

Ce mémoire s’inscrit dans le cadre de la campagne MOSAIC qui s’est déroulée entre septembre
2019 et octobre 2020, ou le R.V . Polarstern a dérivé avec la glace en Arctique central durant
un an. Au cours de cette campagne, deux types de glaces ont été échantillonnées, la glace de

premiere année (FY1) et la glace pluri-annuelle (MY1). Les échantillons de glace fondue ont été
analysés par chromatographie gazeuse pour la mesure de la concentration en CH4 et N2O.

Les gaz se trouvent majoritairement sous forme de bulles au sein de la glace, avec une portion
plus faible dissoute dans les saumures. La présence de ces bulles est principalement attribuée a

un phénomene physique, le « bubble-driven enrichment ».

Le réle de la glace de mer comme une source ou un puits pour I’atmosphére est discuté, la glace
FYI pourrait ainsi agir comme une source de CHs et de N2O pour I’atmosphére de 1’hiver au
printemps, le role de la glace en été semble moins évident. La formation de « melt ponds »
semble fortement impacter les flux de gaz air-glace, notamment pour la MY|. Cette derniére
comportait a sa surface des « refrozen melt ponds » qui limitent vraisemblablement le transfert
des gaz vers I’atmosphere, aussi les flux vers 1’atmosphere de 1’hiver au printemps depuis la
MY sont considérés comme trés faibles.

Notre travail semble montrer la prépondérance des processus physique dans la dynamique du
CHs et N2O durant la campagne MOSAIC, et souligne le peu de compréhension de la

perméabilité des gaz dans la glace de mer.



Abstract

The objective of this master thesis is to study methane (CHs) and nitrous oxide (N20)
concentrations changes in sea ice in Central Arctic. Nitrous oxide and methane are two of the
main greenhouse gases and nitrous oxide is the main contributor to stratospheric ozone

destruction. However dynamics of these gases in sea ice has received little attention so far.

This work has been carried out in the frame of the MOSAIC survey that took place between
September 2019 and October 2020, where the R.V . Polarstern drifted with the ice in Central
Arctic for one year. During this survey, two types of ice were collected, first-year ice (FYI) and
multi-year ice (MY1). The melted ice samples were analysed by gas chromatography to measure

CH4 and N2O concentration.

The gases were mostly found as bubbles within the ice, with a smaller portion dissolved in the
brines. The presence of these bubbles is mainly attributed to the pysical process so-called

« bubble-driven enrichment ».

The role of sea ice as a source or sink for the atmosphere is discussed, FY|I ice could act as a
source of CH4 and N2O for the atmosphere from winter to spring. The role of ice in summer
seems less clear. The formation of melt pond appears to have a strong impact on the air-ice gas
fluxes, especially for MYI. MY had refrozen melt ponds at the top which appears to hamper
the transfer of gases to the atmosphere. The fluxes to the atmosphere from the MY in winter

to spring are therefore considered to be unsignificant.

Our work show the dominance of physical processes in the dynamics of CH4 and N2O during

the MOSAIC cruise, and highlights the limited understanding of gas permeability in sea ice.
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1. Etat de I’art

1.1 L’océan Arctique

L’océan Arctique est situé dans la partie septentrionale de 1’ Atlantique et correspond au plus
petit océan terrestre (Rudels, 2019). 1l est constitué de bassins centraux entourés par des mers
épicontinentales peu profondes (Figure 1). Cet océan est caractérisé par un climat froid de haute
latitude et la présence d’une couverture de glace (Rudels, 2019). Cette couverture peut étre
permanente, ce qui représente actuellement 1/3 de 1’océan Arctique, mais également saisonniere
(Kwok, 2018; Rudels, 2019). L’apport important d’eau douce depuis les rivicéres en été permet
une stratification importante des masses d’eaux, entrainant la formation de glace en hiver

lorsque les températures diminuent (Rudels, 2019).
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Figure 1 . Carte représentant [’'océan Arctique avec la bathymétrie et les informations
géographiques correspondantes (Rudels, 2019).



1.2 Le changement climatique en Arctique

L’augmentation des émissions de gaz a effet de serre a conduit a un réchauffement global depuis
larévolution industrielle (IPCC, 2013). Les régions polaires sont trés sensibles a ce changement
climatique, I’augmentation de la température en Arctique est deux fois supérieure a
I’augmentation moyenne globale (Yamanouchi and Takata, 2020). Ce phénomene est connu
sous le nom d’amplification polaire (Serreze and Barry, 2011). A titre d’exemple, entre 1971 et
2017 la température a augmenté de 2.7°C en Arctique, ce qui représente 2,4 fois le taux
d’augmentation moyen dans I’hémisphére Nord (Box et al., 2019). Ce réchauffement provoque
une diminution de 1’épaisseur de la glace de mer, de 65% entre 1975 et 2012, mais également
de la couverture totale et du volume de glace (AMAP, 2017; IPCC, 2013; Kwok, 2018; Lindsay
and Schweiger, 2015). Une étude récente a souligné que la diminution de I’épaisseur ainsi que
la variabilité interannuelle seraient bien plus importantes que ce que les autres études suggérent
(Mallett et al., 2021).
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Figure 2 : Variabilité couplée du volume de glace et de la couverture en multiyear ice (MY1)
entre 2003 et 2018 dans l’ocean Arctique (Kwok, 2018).

Entre 1979 et 2012 la couverture de glace de mer estivale, qui correspond a la surface minimale
et pérenne, a diminuée dans des taux compris entre 9.4 a 13.6% par decennie (IPCC, 2013). De
plus la glace évolue d’une glace pluriannuelle (multiyear ice - MY1) vers une glace de mer plus
poreuse, saisonniére et fine (first-year ice - FYI) (Figure 2), une perte de plus de 50% de MY]
entre 1999 et 2017 a ainsi pu étre mesurée (AMAP, 2017; IPCC, 2013; Kwok, 2018). Dans la



plupart des simulations CMIP6 1’océan Arctique pourrait ne plus avoir de couverture de glace
de mer en septembre d’ici 2050, et cela quel que soit le scénario envisagé (SSP1-1.9, SSP1-2.6,
SSP2-4.5, et SSP5-8.5)(Notz and Community, 2020).

La réduction de la couverture en glace de mer entraine une diminution de I’albedo (qui est plus
faible pour I’eau de mer que pour la glace), ce qui a pour conséquence de réchauffer I’océan
Arctique et de produire une rétroaction negative (AMAP, 2017). La perte de glace de mer est
un des principaux mécanismes de 1’amplification polaire (Dai et al., 2019; Dai, 2021; Screen
and Simmonds, 2010). Bien que cela soit encore peu documente, cette diminution pourrait
directement impacter les échanges de gaz a effet de serre entre I’océan et 1I’atmosphére en région
Arctique (Kitidis et al., 2010; Parmentier et al., 2015, 2013). Dans le cas du méthane, la
diminution de la couverture de glace (et donc I’augmentation de la surface d’eau libre), le
passage d’une glace pluriannuelle a saisonniére et la hausse de perméabilité de la glace (causée
par I’augmentation de la température) laissent supposer une augmentation des émissions vers

I’atmosphére depuis 1’océan dans le futur (Lannuzel et al., 2020).

D’un point de vue socio-économique, la perte de la couverture de glace permet une
augmentation du commerce maritime, de I’exploitation des ressources, du tourisme et de la
péche ce qui pourrait avoir des conséquences a 1’échelle régionale et globale (Alvarez et al.,
2020). Cela pourrait eégalement impacter les populations locales, les communautés habituées
aux climats les plus froids devant s’acclimater aux plus fortes réductions de la durée de
couverture de glace saisonniere (Cooley et al., 2020). 1l existe également des impacts sur les
écosystemes adjacents (Vincent, 2020). Cela s’observe sur 1’ensemble du réseau trophique,
avec a la base une modification possible des dynamiques phytoplanctoniques (Meier et al.,
2014) et a ’opposé des prédateurs supérieurs comme 1’ours blanc ou le narval qui sont trés
sensibles a ces changements (Pagano and Williams, 2021). Enfin, la perte de glace de mer
pourrait directement impacter la circulation océanique (e.g. Armitage et al., 2020; Sévellec et
al., 2017).

1.3 Présentation du N2O et du CHa4

1.3.1 L’oxyde nitreux (N20)

L’oxyde nitreux ou hémioxyde d'azote (N20), est un gaz a effet de serre dont la concentration
atmosphérique a augmenté de 23% par rapport a 1’époque préindustriclle (OMM and GAW,
2019; Tian et al., 2020). Le potentiel de réchauffement du N2O est bien plus important que celui

du COg2, tout comme son temps de vie (>110 ans) ce qui fait qu’actuellement 1’oxyde nitreux



est le troisi¢éme plus grand contributeur au forcage radiatif 1i¢ a I’activité humaine (Forster et
al., 2007; IPCC, 2013). L’oxyde nitreux est également une source majeur de destruction de la
couche d’ozone (Freing et al., 2012; IPCC, 2013; Ravishankara et al., 2009) .

Deux processus bactériens controlent la production de N>O dans les milieux terrestres et
aquatiques, la nitrification, une réaction photo-inhibée qui se déroule en milieu oxique et la
dénitrification, qui se déroule en milieu anoxique comme dans les sédiments (Syakila and
Kroeze, 2011; Tian et al., 2020). Le principal puits d’oxyde nitreux dans I’atmosphére est
I’oxydation photochimique des NOx par les ultraviolets dans la stratosphere (Crutzen and
Oppenheimer, 2008).

Les émissions naturelles sont de 30 a 40% d’origine océanique et de 60 a 70% d’origine terrestre

(Freing et al., 2012; Syakila and Kroeze, 2011; Tian et al., 2020).
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Figure 3 : Emissions historiques et projetées totales de [’oxyde nitreux (Tian et al., 2020). Les
emissions projetées sont réalisées selon les 4 scénarios RCP de ['IPCC (2013). Les émissions
historiques correspondent aux mesures « bottom-up » (inventaire des émissions, extrapolation
spatiale des mesures de flux, modélisation du bilan nutritif et modélisation basée sur les flux
terrestres et océaniques) et aux mesures « top-down » (mesures des fractions molaires de N2O,
modélisation des transports atmospheriques, optimisation statistique).

Les émissions anthropiques de N2O correspondent & environ 40% des émissions globales, avec
60% de ces émissions qui proviennent de 1’agriculture (OMM and GAW, 2019; Syakila and

Kroeze, 2011). Ces émissions ont augmenté de 30% en 40 ans, ce qui s’explique notamment



par I'utilisation plus intensive d’engrais, et donc I’apport de nitrates, qui vont stimuler I’activité

bactérienne dans les sols (OMM and GAW, 2019; Syakila and Kroeze, 2011; Tian et al., 2020).

Les concentrations atmosphériques de N2O (Figure 3) commencent a dépasser tous les
principaux scénarios de 1”"Intergovernmental Panel on Climate Change™ (IPCC) alors que pour
respecter les objectifs des accords de Paris (limiter le réchauffement a 2°C) la trajectoire idéale

se situe en dessous du scénario RCP 2.6 (Tian et al., 2020).

1.3.2 Le méthane (CHa)

Le méthane correspond au second contributeur au forgage radiatif 1i¢ a 1’activité humaine apres
le CO3, sa concentration atmosphérique en 2018 était 2.6 fois supérieure a celle de I’époque
préindustrielle (Saunois et al., 2020). Bien que son temps de vie soit faible (9 ans en 2010) le
méthane a un potentiel de réchauffement important, ce qui en fait une cible intéressante pour

réduire le changement climatique (Nisbet et al., 2019; Prather et al., 2012; Saunois et al., 2020).
Le méthane peut étre produit par différents processus avec trois classes d’émissions,
microbienne, thermogeénique ou pyrogénique (e.g. Saunois et al., 2020).

Les sources anthropiques contribuent de 50% a 70% aux émissions totales de méthane,
notamment a travers 1’agriculture (riziculture, ruminants) et la combustion de ressources
fossiles (Saunois et al., 2020). Une étude récente a mis en avant que pres de la moitié des
émissions de méthane naturelle et anthropique proviennent des zones aquatiques (Rosentreter
et al., 2021), dont la principale source naturelle concerne les zones humides (O’Connor et al.,
2010).

Les puits de méthane sont moins nombreux et sont majoritairement liés a la réactivité du
méthane dans la chimie de I’atmosphere, notamment par I’oxydation du radical hydroxyle (OH)
(environ 90% de la capacité totale de puits) principalement dans la troposphére (Ehhalt, 1974;
Saunois etal., 2020). Les variations spatiales et temporelles de 1’OH sont encore peu comprises
(Saunois et al., 2020), certains modeles présentent une diminution interannuelle des
concentrations d’OH liée a une augmentation des émissions de CHa, ce qui pourrait expliquer
I’augmentation récente du méthane atmosphérique (Rigby et al., 2017, 2008; Turner et al.,
2017). A contrario d’autres études indiquent une variabilité interannuelle faible, voire méme
une faible augmentation (Nicely et al., 2018; Zhao et al., 2019).

La divergence entre les modeles de transport des composes chimiques utilises, le traitement du
taux de photolyse de 1’ozone (a I’origine de la formation de OH), la modélisation des

concentrations d’ozone ainsi que du monoxyde de carbone contribuent a la difficulté de
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conclure sur le réle du changement des concentrations d’OH dans 1’augmentation du CHgy
atmosphérique ces derniéres années (Nicely et al., 2018; Zhao et al., 2019).

Depuis 2007 une augmentation du méthane atmosphérique est observée (Rigby et al., 2008)
avec une augmentation trés importante entre 2014 et 2017 (Nisbet et al., 2019).

Plusieurs hypotheses décrites par Saunois et al. (2020) peuvent expliquer cette augmentation.
Parmi les principales on retrouve une contribution accrue des sources microbiennes et fossiles
(Nisbet et al., 2019; Schwietzke et al., 2016) et des émissions antérieures a 2014 plus faibles en
raison d’émissions de combustion de biomasse inférieures (Worden et al., 2017).

Comme vu précédemment, la possible diminution des concentrations d’OH pourrait également
étre liée a cette augmentation de CH4 atmosphérique, bien que cela reste sujet a débat (Saunois
et al., 2020).

Actuellement les émissions anthropiques de méthane se situent entre les scénarios RCP 4.5 et
8.5 de I’IPCC (Figure 4) ce qui conduirait a une augmentation de plus de 3°C d’ici la fin du
siécle, et donc encore une fois au-dessus des limite fixée par I’accord de Paris (Nisbet et al.,
2019; Saunois et al., 2020).
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Figure 4 : Emissions anthropiques de méthane, les cercles verts correspondent a la moyenne
des concentrations observées (a 3 mois d’intervalles), les scénarios RCP sont issus de ['IPCC
(2013). D’apres Nisbet et al. (2019).



1.3.3 Le N20 dans I’océan Arctique

Les données concernant 1’oxyde nitreux dans I’océan Arctique sont contrastées, des taux de
sursaturation et de sous-saturation par rapport a I’atmosphére ont pu étre relevées dans les eaux
de surface en été (Fenwick et al., 2017; Kitidis et al., 2010; Kotovitch, 2018; Verdugo et al.,
2016; Zhan et al., 2021, 2016; Zhang et al., 2015). Globalement, les bassins centraux présentent
des sous-saturations, comme le bassin de Amundsen, alors que les mers épicontinentales a
I’Ouest, au Nord et au Sud semblent majoritairement sursaturées. Il existe néanmoins des patchs
de sursaturations dans le bassin d’Amundsen, et certaines mers sont sous saturées comme la
mer des Tchouktches. Il faut également noter que les données en hiver sont presque inexistantes,
ce qui ne permet pas de conclure a un budget annuel des flux air-mer de N>O (Kotovitch, 2018).
La plupart des auteurs expliquent les sous-saturations estivales par la fonte de la glace de mer
(Fenwick et al., 2017; Kitidis et al., 2010; Zhan et al., 2021, 2016; Zhang et al., 2015). Verdugo
et al.(2016) ont également émis 1’hypothése d’une possible fixation du N2 par des bactéries
autotrophiques et hétérotrophiques dans I’océan Arctique, ce qui pourrait expliquer les sous-

saturations.

1.3.4 Le CH4 dans I’océan Arctique

Le méthane dans les eaux de surface de I’Océan arctique présente des taux de saturations trés
hétérogenes, celui-ci étant directement relié a la localisation des sources et a sa consommation
dans la colonne d’eau par oxydation microbienne (Fenwick et al., 2017; Mau et al., 2013;
Verdugo et al., 2016). Parmi les sources on retrouve les hydrates de gaz, les sédiments, le
permafrost sous-marin, des bulles dans et sous ce permafrost ainsi que des couches de gaz sous-
jacentes (Steinbach et al., 2020). Il existe également une potentielle production de méthane en
surface liée a la dégradation du diméthylsulfoniopropionate (DMSP) en diméthylsulfure (DMS)
(AMAP, 2015; Damm et al., 2008). De plus la région arctique abrite de grands stocks de
méthane sous forme de permafrost, qui peuvent directement apporter du méthane dans I’océan

par les rivieres (AMAP, 2015).

Les stocks sous-marins ainsi que le permafrost sont trés sensibles au changement climatique,
ce qui pourrait constituer une rétro action négative dans le futur en libérant de grandes quantités
de méthane (AMAP, 2015; Shakhova et al., 2010). Il existe néanmoins de nombreuses
incertitudes, tout d’abord sur la capacité de la consommation bactérienne a compenser
I’augmentation de méthane dans ’océan, ce qui pourrait limiter 1’émission de méthane vers

I’atmosphére (AMAP, 2015; Dean et al., 2018; James et al., 2016). A I’inverse, le transport par



bulles, qui pourrait dominer les flux air-mer de certaines zones de 1’océan Arctique, peut réduire
I’efficacité méthanotrophique (James et al., 2016; Thornton et al., 2020). Enfin deux études
récentes ont également souligné que lors de la précédente période de déglaciation, les émissions
de méthane liées a la fonte du permafrost étaient faibles, ce qui laisse supposer une dynamique

similaire avec le réchauffement actuel (Dean et al., 2020; Dyonisius et al., 2020).

1.4 La glace de mer

1.4.1 Présentation générale

La glace de mer se forme lors de la congélation de ’eau de mer. De maniére globale, elle
correspond a une matrice composée de glace pure, d’inclusions liquide sous forme de saumure
(chenaux ou des poches) et de bulles de gaz (Petrich and Eicken, 2016). Les cristaux de glace
vont se former selon un systeme spécifique nommeé Ih (Weeks and Ackley, 1982) avec un

agencement tétraédrique des molécules d’H20 selon une symétrie basale d’ordre 6 (Figure 5).
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Figure 5 : Structure cristalline de la glace, en noir les atomes d’hydrogéne et en blanc les
atomes d’oxygene (Weeks and Ackley, 1982).

(Weeks and Ackley, 1982)La croissance de la glace est anisotropique, se développant
majoritairement sur 1’axe a (Petrich and Eicken, 2016; Weeks and Ackley, 1982). L’ensemble
de ces caractéristiques structurelles expliquent les caractéristiques spécifiques de la glace, soit
une plus faible densité que 1’eau liquide, une incorporation limitée des ions dans le cristal de
glace et une croissance principale sur le plan basal (Petrich and Eicken, 2016).

Lors de la formation des cristaux de glace, la majorité des gaz dissous et des ions sont rejetes

et vont s’accumuler dans 1’eau de mer sous-jacente alors qu’une petite partie va rester



emprisonné dans la glace sous forme de saumure ou de bulles de gaz (Petrich and Eicken, 2016).
Cette expulsion va directement influencer la biogéochimie et la circulation des océans polaires
(Dieckmann and Hellmer, 2010).

1.4.2 La dynamique des gaz dans la glace de mer

Durant de nombreuses années, la glace a été considérée comme une barriére imperméable pour
les échanges de gaz entre la mer et I’atmosphére dans les modéles (Takahashi et al., 2009).
Néanmoins de nombreux processus physiques et biogéochimiques affectent la dynamique des
gaz dans la glace, ce qui rend impossible de la caractériser comme une barriére inerte (Tison et
al., 2016).

Les gaz peuvent se retrouver sous trois formes dans la glace, au sein de précipités de sels,

dissous dans les saumures ou en phase gazeuse (bulles dans la matrice) (Tison et al., 2016).

La concentration des gaz va dépendre de I’emprisonnement, du transport, de la nucléation et
dissolution et de processus biogéochimiques comme la précipitation de carbonate de calcium
(Zhou, 2014).

Le transport va varier selon la forme envisagée, les précipités ayant tendance a rester
emprisonnés dans la matrice, les gaz dissous dans les saumures a étre rejeté dans 1’océan par
drainage et les bulles dans la matrice migrent vers le haut (Crabeck et al., 2019; Delille et al.,
2014). La dilution des gaz dans les saumures dépend principalement de la température, lorsque
celle-ci diminue la taille des chenaux de saumure diminue et la concentration augmente, et
réciproquement lorsque la température augmente les chenaux vont s’agrandir et diluer les gaz
(Delille et al., 2014; Hunke et al., 2011). La nucléation des bulles va étre reliée a la solubilité
et a la concentration du gaz, eux méme directement corrélés a la température, la pression et au
volume de saumure (Crabeck et al., 2019; Zhou et al., 2014).

1.5 Le N2O dans la glace de mer

A ce jour il n’existe qu’une étude et une thése qui présentent des mesures de N2O dans la glace
de mer (Kotovitch, 2018; Randall et al., 2012). Randall et al. (2012) a relevé des faibles
concentrations de N20O a la base de la glace, ce qu’il a attribué a la rejection physique de saumure
lors de la formation de la glace.

Néanmoins les concentrations restaient supérieures a celles attendues en tenant compte de ce
processus physique, c¢’est pourquoi il a émis ’hypothése d’une production biologique in situ
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sous forme de dénitrification. Deux études ont mis en avant I’existence possible de
dénitrification dans des micro environnements anoxiques au sein de la glace (Kaartokallio,
2001; Rysgaard et al., 2008). Cependant les saumures peuvent également étre sursaturées en
oxygene (Tison et al., 2016) et donc permettre la nitrification. Cette nitrification a été observée
dans la banquise cétiére en Arctique (Baer et al., 2015) et en Antarctique (Fripiat et al., 2015).
Elle a également été relevée dans la glace de mer en Antarctique (Fripiat et al., 2014) et
récemment supposee dans la glace de mer en Arctique central (Clark et al., 2020).

Randall et al. (2012) suggerent que la fonte de la glace pourrait étre a 1I’origine de flux air-mer
de N20. En hiver et en automne lors de la formation de la glace, les saumures sont expulsées et
constituent une source potentielle de N2O pour le haut de la colonne d’eau. En été et au
printemps, la fonte de la glace appauvrie en N2O peut réduire la concentration de N2O dans les
eaux de surface, et donc les transformer en puits de N.O atmosphérique (Randall et al., 2012).
Le rble de la fonte de la glace saisonniére dans les sous-saturation des eaux de surface a
¢galement été relevée dans d’autres études (Kitidis et al., 2010; Verdugo et al., 2016; Zhang et
al., 2015). Kotovitch (2018) a également suggéré que la glace de mer pourrait agir comme une

source d’oxyde nitreux pour 1’atmospheére.

1.6 Le CH4 dans la glace de mer

Le rble de la glace de mer dans les flux de CH4 dans 1’océan Arctique est encore incertain (Tison
etal., 2016). Une sursaturation reliée au processus de drainage lors de la fonte et de la formation
de la glace existe dans les eaux sous-jacentes (Damm et al., 2015; He et al., 2013; Zhou et al.,
2013). La glace pourrait donc limiter les échanges entre ces eaux sursaturées et 1’atmosphére
(AMAP, 2015). Cependant méme si les concentrations de méthane dans la glace sont inférieures
aux eaux sous la glace, elles sont en général supérieures aux concentrations atmosphérique
(Crabeck et al., 2014; Zhou et al., 2013) ce qui laisse supposer que la glace pourrait agir comme
une source de méthane pour I’atmosphére (Damm et al., 2015). Les bulles pourraient
notamment promouvoir la migration verticale du méthane dans la glace, er permettre un
relargage lorsque la glace devient plus perméable (Tison et al., 2016). Neanmoins He et
al.(2013) areleve des flux de méthane glace-atmosphére et atmosphere-glace, expliquant le flux
négatif (atmospheére-glace) par une consommation in situ du méthane par oxydation, quoique
ces flux puissent sans doute étre expliqués par la dilution des saumures. L’hypothése d’une
consommation biogeochimique reste cependant sujette a débat, Zhou et al. (2014) a étudié les

variations temporelles de concentration en méthane dans la glace entre la formation et la fonte
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de la glace et a mis en évidence que I’activité biologique sur le méthane est négligeable par

rapport aux processus physiques (liés aux changements de température et de salinité).

1.7 Le projet MOSAIC

Comme vu précédemment, la région Arctique est trés sensible au changement climatique et sa
transformation pourrait avoir de nombreuses répercussions environnementales et socio-
économique (voir 1.2). 1l est donc primordial de mieux appréhender le systeme Arctique et ses
modifications afin de pouvoir le représenter de maniére adéquate dans des modeles prédictifs.
C’est cet objectif qui a motivé 1'¢laboration du projet MOSAIC (Multidisciplinary drifting
Observatory for the Study of Arctic Climate) visant a améliorer la compréhension des processus
dans le systeme glace-océan-atmosphére avec une approche multidisciplinaire (Shupe et al.,
2020).

Figure 6 : Le N.O. Polarstern ancré dans la glace, 27 juin 2020. Crédit photo : Lianna Nixon

En septembre 2019 le brise-glace de recherche allemand N.O. Polarstern de I’institut de
recherche AWI (Alfred Wagener Institute) a traversé la mer de Laptev et s'est amarré dans la
glace pour une durée de 1 an (Figure 7), se laissant porter par le courant transpolaire jusqu’au
détroit de Fram (Krumpen et al., 2020).

Les chercheurs étaient regroupés par discipline en 5 équipes, soit atmosphére (ATMOS),
biogéochimie (BGC), glace de mer (ICE), biologie (ECO) et océan (OCEAN) (Alfred Wagener
Institute, 2020).
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La team BGC a étudié les processus biogéochimiques affectants certains gaz (et notamment les
gaz a effets de serre) et les aérosols en Arctique durant chaque saison, ils se sont notamment
penchés sur le rdle de la glace de mer. lls ont considéreé les transports atmosphére-glace et glace-
océan dans les deux sens, en utilisant des traceurs spécifiques pour quantifier les flux et en

prenant en compte les composes transportés dans ce systeme.

S

Leg 1: 19 Sep 2019 - 15 Dec 2019

Leg 3: 03 Mar 2020 - 06 Jun 2020 /
/ | Leg 4: 06 Jun 2020 — 12 Aug 2020 /
Leg 5: 12 Aug 2020 — 12 Oct 2020 4~~< ct 2019

Passive Drift in Ice ~ et

Vessel in Transit

21 Aug-20 S‘ep 2020 ~

l‘.. ’

Greenland

Figure 7 : Durée des legs et la trajectoire du N.O. Polastern correspondante (awi.de).
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2. Objectifs

Comme vu précédemment, I’océan Arctique est soumis au phénomene d’amplification polaire
et est donc extrémement sensible aux changements futurs (Serreze and Barry, 2011). Une des
conséquences principales est la perte importante de couverture de glace de mer, mais également
une diminution de son volume et de son épaisseur (AMAP, 2017). De nombreuses études
récentes ont mises en avant les potentiels nombreux impacts liés a la perte de la couverture de
glace de mer, qu’ils soient socioéconomiques ou environnementaux (Alvarez et al., 2020; Moon
et al., 2019; Pagano and Williams, 2021; Vincent, 2020).

Néanmoins il existe encore de nombreuses incertitudes, 'une des principales concerne les
futurs échanges de gaz a effet de serre entre I’océan Arctique et I’atmosphere. L’augmentation
temporelle et spatiale de la surface libre en relation avec la perte de glace de mer pourrait
notamment directement impacter les échanges entre 1’océan Arctique et 1’atmosphére
(Lannuzel et al., 2020). 1l est donc primordial de comprendre la dynamique des gaz a effet de
serre dans la glace, a la fois pour améliorer la compréhension des processus d’échanges de gaz
a effet de serre en Arctique actuellement mais également pour mieux appréhender les

changements futurs.

La dynamique de 1’oxyde nitreux et du méthane dans la glace sont peu documentées en
comparaison avec le dioxyde de carbone (Tison et al., 2016) et cela malgré leur importance

dans le forcage radiatif.

Ce mémoire a donc pour objectif principal d’exploiter les données recueillies dans le cadre de
la campagne MOSAIC afin d’améliorer les connaissances sur les variations saisonniéres de
I’oxyde nitreux et du méthane dans la glace de mer en Arctique central.

Cette étude passera par plusieurs étapes, dans un premier temps les profils de concentrations et
de salinité seront présentés pour chaque leg et chaque type de glace. Ces données permettront
a la fois de comprendre 1’évolution physique de la glace, mais également de déterminer la forme
sous laquelle se trouve les gaz au sein de la glace. Cette information est primordiale car trés
importante dans la dynamique des gaz dans la glace de mer, aussi nous pourrons par la suite
estimer les principaux mécanismes a 1’origine de la dynamique du CHa4 et du N20 dans la glace
de mer. Enfin, en fonction de sa perméabilité et des taux de saturation pour chaque carotte, nous
pourrons nous questionner sur le role de la glace de mer comme source ou puits de méthane et

d’oxyde nitreux pour I’atmosphere, et cela au fil du temps et selon le type de glace.
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3. Matériel et méthodes

3.1 Récolte des échantillons

3.1.1 Sites d’échantillonnage et période

La campagne MOSAIC s’est déroulée en 5 « legs » de durées différentes (Figure 7). Chaque
leg regroupait une équipe scientifique distincte. Les prélevements utilisés proviennent des
quatre premiers legs, soit du 20 septembre 2019 au 12 aoQt 2020. Le leg 5 est peu exploité dans
ce travail car le protocole d’échantillonnage est différent. Il existe deux sites d’échantillonnage
communs aux quatre legs, le premier est celui de la FY (first-year ice) et le second de la MY
(multiyear ice). Ces sites sont représentés sur la Figure 8. Le site de la MY a été relocalisé lors

du leg 4. Des prélévements ponctuels d’eau de mer ont également été effectués.

3.1.2 Prélévement

Les carottes de glace ont été prélevées sur deux sites, soit un correspondant a la FY'I et un autre
correspondant a la MY (Figure 8). La zone d’échantillonnage pour chaque journée était petite
(25m?) afin de limiter la variabilité spatiale. La glace est découpée a I’aide d’un carottier équipé
d’un Kovacs Mark II 9cm.

Durant MOSAIC la découpe s’est effectuée de tel sorte que le bas et le haut ont été découpés a
la méme résolution verticale, les découpes de hauteur différentes se situent milieu de la glace.
La découpe s’est faite sur des longueurs de 10cm.

Les échantillons de glace sont fondus sous vide dans des Tedlar bags. L’eau de fonte est versée
dans des bouteilles en verre de 60 mL en évitant la présence de bulles d’air puis empoisonnés
avec 60 pL de chlorure de mercure. Les bouteilles sont ensuite scellées a 1’aide d’un septum et

d’un capuchon en aluminium et stockés a 1’abri de la lumicre et a température ambiante.
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Figure 8 : Agencement des installation et sizes d échantillonnage lors du leg 1 de MOSAIC, les
fleches rouges indiguent les deux sites de prélevements des échantillons utilisés dans ce
mémoire (awi.de).

3.2 Mesures sur le terrain

Les données de salinité et de température ont été mesurées sur le terrain pour chaque carotte a
chaque profondeur d’échantillonnage.

Dans le cadre du leg 4 des réplicats ont été constitués pour chaque carotte. L’analyse de la
salinité de ces réplicats a été faite de maniére différée, une a bord du N.O. Polastern et une a
I’ Alfred Wagener Institute (AWI) en Allemagne. Les concentrations de méthane et d’oxyde
nitreux présentées dans ce mémoire ne correspondent qu’aux mesures effectuées a bord du N.O.
Polastern, au moment de la redaction il subsistait des incertitudes sur les concentrations

mesurées a I’AWI.
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A chaque prélevement de carotte les profils de températures sont é¢galement mesurés a 1’aide
d’une sonde de température placée dans les trous de prélévement dans les 2 a 3 minutes apres

I’extraction de la carotte.

3.3 Analyse des échantillons
3.2.1 Préparation des échantillons

Les mesures de méthane et d’oxyde nitreux sont effectués avec la technique de I’headspace
(Upstill-Goddard et al., 1996; Walter et al., 2005). Cette technique nécessite la séparation de la
phase gazeuse et de la phase liquide, avec ’analyse sur la partie gazeuse (Wilson et al., 2018).
Un « headspace », est créé dans les bouteilles d’échantillonnage en injectant avec une seringue
25mL de diazote dans les bouteilles maintenues vers le bas, I’excédent de liquide étant évacué
par une seconde aiguille. Les échantillons sont pesés avant et aprés I’injection pour déterminer
le volume de I’headspace, puis conservés dans un bain a température constante pour une analyse
le lendemain. Les bouteilles vides et séches seront pesees a la fin des analyses afin de déterminer

le volume de liquide dans la bouteille.

3.2.2 Chromatographie gazeuse

Les concentrations sont déterminées a 1’aide d’un chromatographe (SRI 8610C) calibré avec
trois standards. La détection du CHj se fait a I’aide d’un détecteur a ionisation de flamme (FID)
alors que la détection du N2O se fait a I’aide d’un détecteur a capture d’électrons (ECD) (Shellie,
2013). La méthodologie est décrite en détail par Borges et al. (2016).

3.3 Calcul des concentrations

La concentration de 1’oxyde nitreux est calculée en utilisant le coefficient de solubilité de Weiss
and Price (1980). Concernant le méthane le coefficient de solubilité utilisé est celui de
Yamamoto et al. (1976).

Les concentrations sont normalisées a une salinité de 5 en suivant 1’équation

[X] norm5 = % Q)

ou [X] représente la concentration en CH4 ou en N2O, [X] norm5 représente la concentration

normalisée a une salinité de 5, et S correspond a la salinité.
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3.4 Calculs en relation avec les saumures
3.4.1 Volume de saumure

Le volume de saumure est calculé a 1’aide de la relation présentée par Cox & Weeks (1983).
Celle-ci se base sur la salinité et la temperature de la glace de mer. Le volume de saumure donne
des informations sur les connections entre les chenaux de saumure et avec le milieu extérieur a
la glace de mer (océan et atmosphére). En dessous de 5% la glace de mer est considérée comme
imperméable au transport de saumure, alors qu’au-dessus de 5% elle est perméable et permet
donc un échange avec 1’atmosphere (Cox and Weeks, 1988; Golden et al., 2007, 1998; Petrich
et al., 2006).

3.4.2 Solubilité des saumures

La solubilité des saumures est obtenue a 1’aide de la relation proposée par Weiss and Price

(1980) pour le N20 et a I’aide de la relation de Wiesenburg and Guinasso (1979) pour le CHa.

3.4.3 Taux de saturation des gaz

La concentration a saturation correspond a la concentration d’un gaz dissous dans un liquide en
équilibre avec la pression partielle du gaz. La saturation dans la glace est obtenue en multipliant
le volume de saumure par la solubilité des saumures, le rapport entre la concentration du gaz a
I’échelle de la glace et cette saturation dans la glace donne le pourcentage de sursaturation qui

sera représenté ici.
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4. Résultats

4.1 Salinité
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Figure 9 : Salinité en fonction de la profondeur pour les carottes de FYI, les carottes sont
regroupees par leg (A=leg 1, B=leg 2, C=leg 3, D= leg 4).

Concernant la glace jeune, ou FYI, les valeurs de salinité varient de 3.8 a 7.1 pour le leg 1, de
3.6 a 9.1 pour le leg 2 et de 3.1 a 14.9 pour le leg 3 (Figure 9). Durant ces trois legs, les
maximums se situent en haut et en bas de la glace, et les valeurs minimales au milieu de la
glace.

Dans le cas du leg 4 il existe des réplicats pour chaque date, en I’absence d’erreur systématique
la moyenne des réplicats est représentée avec les écart-types correspondants. L’écart-type
représenté permet de donner une indication de la variabilité spatiale de la salinité.

Les valeurs pour le leg 4 varient de 0.6 + 0.4 2 4.5 £ 0.4 sur I’ensemble de la glace. Les valeurs

maximales se situent au milieu de la glace, a I’inverse des trois autres legs.
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Figure 10 : Salinité en fonction de la profondeur pour les carottes de MYI, les carottes sont
regroupées par leg (A=leg 1, B=leg 2, C=leg 3).

Les valeurs de salinité maximales pour la MY sont observées majoritairement en bas de la
glace, alors que la couche de surface (50 premiers cm) a une salinité proche de zéro. Les
salinités varient de 0.1 a 6.2 pour le leg 1, de 0 a 7.9 pour le leg 2 et enfin de 0 a 7.5 pour le leg
3 (Figure 10).

Il existe également une variation de 1’épaisseur de la glace au fil du temps, la profondeur
maximale de la FY1 pour le leg 1 est de 65 cm (variant entre 35 cm et 65 cm), 115 cm pour le
leg 2 (variant entre 85 cm et 115 cm) et 206 cm (variant entre 161 et 206 cm) pour le leg 3
(Figure 9). Le leg 4 possede une épaisseur inférieure au leg 3 avec une profondeur maximale
de 167 cm (variant entre 85 cm et 167cm) (Figure 9).

L’épaisseur de la MYT varie de 68 a 78 cm pour le leg 1, de 125 a 175 cm pour le leg 2 et enfin
de 165 a 250 cm pour le leg 3 (Figure 10).
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4.2 Volume des saumures

Volume de saumure (en %)
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Figure 11 : Volume de saumure pour les carottes de glace FYI en pourcentage du volume de
glace totale, les carottes sont regroupées par leg (A= leg 1, B=leg 2, C=leg 3 ; D=leg 4).

La ligne en pointillé indique le seuil de 5%.

Le volume de saumure est inférieur au seuil de 5% sur la majeure partie de la glace pour la FY1

(Figure 11). Nous pouvons donc considérer que la glace est imperméable sur cette partie. A

noter néanmoins que le volume augmente rapidement a la base de la carotte qui est perméable.

Dans le cas du leg 4 les moyennes sont représentées avec les écarts-types correspondants, étant

donné que nous avons des réplicats pour la salinité (voir 4.1 Salinité).

Le volume de saumure pour le leg 4 est largement supérieur a 5% quel que soit la profondeur

de la glace, ce qui laisse supposer une glace entierement perméable.

Les valeurs les plus importantes se trouvent aux extrémités de la carotte.
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Figure 12 : Volume de saumure pour les carottes de glace MYI en pourcentage du volume de
glace totale, les carottes sont regroupées par leg (A= leg 1, B=leg 2, C= leg 3). La ligne en
pointillé indique le seuil de 5%.

La glace MY présente un profil similaire a la FYI pour les trois premiers legs, la glace est
majoritairement imperméable avec un volume de saumure plus important a la base de la glace
(Figure 12).

A noter que dans les trois legs les 50 premiers cm de la glace possedent un volume de saumure
inférieur a 1% (Figure 12).
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4.3 Le méthane

4.3.1 Concentrations brutes
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Figure 13 : Concentrations de méthane en fonction de la profondeur pour les carottes de FYI,
les carottes sont regroupées par leg (A= leg 1, B=leg 2, C=leg 3 ; D=leg 4). Dans le cadre
du leg 4 deux réplicats existent pour le 22/06.

Les concentrations brutes de méthane de la FY| ne suivent pas une tendance claire quel que soit
le leg considére (Figure 13). Les concentrations sur I’ensemble de la glace pour le leg 1 varient
majoritairement de 4.6 a 18.1 nmol/L, il existe néanmoins une valeur extréme a 36.8 nmol/L.
Les concentrations sont comprises entre 4.2 et 26 nmol/L pour le leg 2 et entre 0.8 et 29.1
nmol/L pour le leg 3 (Figure 13). Enfin, a ’exception de deux valeurs sous le seuil de détection
dans la méme série du 06/07/2020, les concentrations varient entre 3.4 et 25 nmol/L pour le leg
4,
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Figure 14 : Concentrations brutes de méthane en fonction de la profondeur pour les carottes
de MYI, les carottes sont regroupées par leg (A= leg 1, B=leg 2, C= leg 3).

Les concentrations brutes de CH4 de la glace de MY | restent dans les mémes gammes de valeurs
que celles de la FY], les valeurs varient de 4.3a 17.5 nmol/L pour le leg 1, de 3.8 & 15.8 nmol/L
pour le leg 2 et enfin de 3.5 a 14.9 nmol/L pour le leg 3 (Figure 14). De méme que pour la glace

FYI, les concentrations ne suivent pas une tendance claire quel que soit le leg considéré.

A basse concentration le méthane est proche de la limite de détection du chromatographe
gazeux, ce qui s’explique entre autres par la faible sensibilité du capteur FID (Wilson et al.,
2018). Les concentrations comprises entre 2 et 6 nmol/Kg sont dans la limite de détection selon
Wilson et al (2018), bien que cela soit dépendant de I’appareil et de la configuration utilisée.
La présence de concentrations parfois sporadiques pourrait se justifier par le fait que ces
concentrations soient faibles et se situent donc dans les limites de détection de 1’appareil de

mesure.

Néanmoins les concentrations mesurées sur 1I’ensemble de la glace, pour la FY| et la MY, sont

dans la méme gamme de valeurs que celles observées par Crabeck et al.(2014) dans le fjord de
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Kapisillit (entre 1.8 et 12.1 nmol/L) et Zhou et al. (2014) dans la mer des tchouktches (entre 3.4
et 17.2 nmol/L) et cela quel que soit le leg considéré. Elles sont cependant bien inférieures a
celles relevées par Uhlig et al. (2018) (entre 53 et 144 nmol/L) dans la méme zone que Crabeck
etal. (2014). Ces valeurs importantes sont justifiées par les auteurs par une activité microbienne
dans la glace entre le prélévement et 1’analyse des carottes, ce qui s’appuie sur des analyses
isotopiques (Uhlig et al., 2018).

Nos valeurs sont également légérement inférieures a celles relevées par Lorenson and
Kvenvolden(1995) dans la mer de Beaufort (de 15 a 40 nmol/L).

Enfin récemment Verdugo et al.(2020) a mesuré des concentrations variant de 4.7 a 5.5 nmol/L
dans une glace de premiére année dans la mer de Svalbard.

Nous pouvons donc considérer que la gamme des valeurs mesurées est réaliste, bien que les

valeurs exactes puissent étre biaisées.

4.3.2 Concentrations normalisées

Les concentrations sont normalisées a une salinité de 5 afin de soustraire les variations de la
concentration observées liées aux variations de salinité. C’est un outil couramment utilisé pour
ce type d’étude, mais qui montre ici ses limites a basse salinité en produisant des valeurs
aberrantes. Nous présentons néanmoins les calculs pour des valeurs de salinité non nulles, mais
proches de zéro, car elles indiquent un fort découplage entre les concentrations en gaz et la
salinité. Nous avons cependant écarté les observations réalisées pour des salinité nulles qui

donnent des valeurs infinies.
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Figure 15 : Concentrations de méthane normalisées pour une salinité de 5 en fonction de la
profondeur pour les carottes de FYI, les carottes sont regroupées par leg (A= leg 1, B= leg
2, C=leg 3 ; D=leg 4). A noter que dans le cadre du leg 4 les valeurs sont bien plus
importantes que pour les autres leg, aussi [’échelle est différente.

Les concentrations normalisées pour la FY varient entre 4 et 26 nmol/L pour le leg 1, 3 et 30
nmol/L pour le leg 2 et entre 3 et 30 nmol/L pour le leg 3 (Figure 15). Concernant le leg 4 les

variations sont plus marquées, avec des valeurs entre 4 et 1156 nmol/L (Figure 15).

Les concentrations normalisées permettent de distinguer une dynamique claire lors du leg 4, la
salinité au sommet et a la base de la glace est trés faible (Figure 9) alors que les concentrations
restent relativement constantes (Figure 13). Cette différence conduit a un profil normalisé avec
des concentrations normalisées trés élevées au sommet de la glace et egalement plus
importantes au niveau de la base (Figure 15). Pour les autres legs les concentrations normalisées
présentent des profils bien moins clairs et semblables aux concentrations brutes (Figure 13 a
Figure 14).
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Figure 16 : Concentrations de méthane normalisées pour une salinité de 5 en fonction de la

profondeur pour les carottes de MYI, les carottes sont regroupées par leg (A= leg 1, B=leg 2,

C=leg 3).

Dans le cas de la MY les concentrations normalisées sont trés élevées en surface (Figure 16),

ce qui est lié a une trés faible salinité tout comme pour la FY'1 du leg 4 (Figure 10).

Les concentrations normalisées varient entre 4 et 612 nmol/L pour le leg 1, de 5 & 758 nmol/L

pour le leg 2 et enfin de 3 & 398 nmol/L pour le leg 3 (Figure 16).
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4.3.3 Taux de saturation
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Figure 17 : Taux de saturation pour le méthane en fonction de la profondeur pour les carottes de
FYI, les carottes sont regroupées par leg (A= leg 1, B=leg 2, C=leg 3, D= leg 4). A noter que
[’echelle est différente pour le leg 4 en raison de valeurs bien inférieures.

Le taux de saturation pour la FY'1 est largement supérieur a 100 pour les trois premiers legs sur
I’ensemble de la glace (Figure 17). La tendance est similaire dans les trois cas avec une
augmentation a la surface (des maximas dans les 50 premiers cm) et une diminution avec la
profondeur, les valeurs minimales de saturation étant de 1427% pour le leg 1, de 680 % pour le
leg 2 et de 796% pour le leg 3. Les valeurs maximales sont de 23 734% pour le leg 1, 36 730%
pour le leg 2 et 46 294% pour le leg 3 (Figure 17).

Les taux de saturation sont plus bas pour le leg 4 (de 119 a 2097%) mais restent néanmoins

supérieurs a 100% (Figure 17).
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Figure 18 : Taux de saturation pour le méthane en fonction de la profondeur pour les carottes
de MYI, les carottes sont regroupees par leg (A= leg 1, B=leg 2, C= leg 3).

Dans le cas de la glace MYI les salinités trés faibles pour certaines profondeurs ne permettent
pas de calculer les saturations sur ces épaisseurs. Aussi les saturations présentées ne concernent
qu’une partie réduite de la carotte (Figure 18) ou, pour le 04/11, aucune saturation n’a pu étre
calculée. Néanmoins les saturations mesurées et présentées ici sont largement supérieures a
100%. Les valeurs minimales sont de 1132% pour le leg 1, 1104% pour le leg 2 et 700% pour
le leg 3. Les valeurs maximales sont de 37 455 % pour le leg 1, 66 908% pour le leg 2 et enfin
115 706% pour le leg 3 (Figure 18).
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4.4 L’oxyde nitreux

4.4.1 Concentrations brutes
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Figure 19 : Concentrations brutes d’oxyde nitreux en fonction de la profondeur pour les
carottes de FYI, les carottes sont regroupées par leg (A=leg 1, B=leg 2, C=leg 3 ; D=leg
4). Dans le cadre du leg 4 deux réplicats existent pour le 22/06.

Les concentrations brutes d’oxyde nitreux dans la glace de premiere année sont relativement

constantes dans la glace mais également entre les différents legs (Figure 19).

Les concentrations varient de 7.1 a 14.1 nmol/L pour le leg 1, de 6.7 a 10.8 nmol/L pour le leg

2,de 6.5a 11.7 nmol/L pour le leg 3 et enfin de 6 a 13.2 nmol/L pour le leg 4 (Figure 19).
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Figure 20 : Concentrations brutes d’oxyde nitreux en fonction de la profondeur pour les
carottes de MYI, les carottes sont regroupées par leg (A= leg 1, B=leg 2, C=leg 3).

Les concentrations d’oxyde nitreux pour la MY sont proches de celles de la FY1, avec des
variations relativement faibles et des concentrations allant de 6.8 a 13.2 nmol/L pour le leg 1,
de 6.1 a 16 nmol/L pour le leg 2 et de 6.1 a 14.9 nmol/L pour le leg 3 (Figure 20).

Les concentrations d’oxyde nitreux restent relativement constantes entre les legs et au sein de
la glace, et cela que ce soit pour la glace de premiére année ou la glace de plusieurs années.
Les concentrations mesurées sont dans la gamme de celles relevées par Kotovitch (2018) dans
le bassin de Nansen, soit de 2 nmol/L a 12 nmol/L, ainsi que celles relevées par Randall et
al.(2012) dans le golfe d’Amundsen, soit des valeurs inférieures a 3 nmol/L jusqu’a 7.9 + 1.1
nmol/L.

En termes de profil, Kotovitch (2018) a également mesurée des concentrations relativement

uniformes dans la glace, sans distinction apparente entre la glace FY| et la glace MY].
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4.4.2 Concentrations normalisées
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Figure 21 : Concentrations d’oxyde nitreux normalisées pour une salinité de 5 en fonction de la
profondeur pour les carottes de FYI, les carottes sont regroupées par leg (A=1leg 1, B=leg 2, C=
leg 3 ; D=leg 4). A noter que dans le cadre du leg 4 les valeurs sont bien plus importantes que
pour les autres leg, aussi [’échelle est différente.

Les concentrations normalisées pour la FY| varient entre 5 et 12 nmol/L pour le leg 1, 5 et 13

nmol/L pour le leg 2, 3 et 16 nmol/L pour le leg 3 et enfin entre 6 et 548 nmol/L pour le leg 4

(Figure 21).

Les profils pour les trois premiers legs ne présentent pas une tendance évidente, concernant le

leg 4 les concentrations sont bien plus importantes en surface (Figure 21).
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Figure 22 : Concentrations d’oxyde nitreux normalisées pour une salinité de 5 en fonction de
la profondeur pour les carottes de MYI, les carottes sont regroupées par leg (A= leg 1, B=leg
2, C=leg 3).

Les concentrations normalisées pour la MY varient entre 7 et 670 nmol/L pour le leg 1, 6 et
524 nmol/L pour le leg 2 et enfin entre 5 et 448 nmol/L pour le leg 3 (Figure 22).
A T’instar du méthane les concentrations normalisées d’oxyde nitreux pour la MY présentent

des valeurs tres hautes au sommet de la glace et diminuent rapidement a partir de 50 cm (Figure
22).
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4.4.3 Taux de saturation
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Figure 23 : Taux de saturation pour [’oxyde nitreux en fonction de la profondeur pour les carottes
de FYI, les carottes sont regroupées par leg (A= leg 1, B=leg 2, C=leg 3, D= leg 4). A noter
que dans le cas du leg 4 [’échelle est différente en raison de valeurs bien inférieures.

Les taux de saturation de 1’oxyde nitreux pour la glace FY sont, tout comme pour le méthane,
en large exces dans la partie supérieure de la glace pour les trois premiers legs. Les taux de
saturation varient entre 328 et 4503% pour le leg 1, 214 et 5078% pour le leg 2, 196 et 9347%
pour le leg 3, et enfin de 32 & 616% pour le leg 4 (Figure 23).

Les taux de saturations pour le leg 4 sont trés proches de 100% en comparaison avec les autres

legs.
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Figure 24 : Taux de saturation pour [’oxyde nitreux en fonction de la profondeur pour les
carottes de MY], les carottes sont regroupées par leg (A= leg 1, B=leg 2, C=leg 3).

A I’instar du méthane, les salinités tres faibles pour certaines profondeurs ne permettent pas de
calculer les saturations sur ces épaisseurs. Les taux de saturation pour la MYI restent
néanmoins largement supérieurs a 100% sur ’ensemble de la glace (Figure 24).

Les valeurs maximales sont de 8710% pour le leg 1, 12 386% pour le leg 2 et 24 437% pour le
leg 3 (Figure 24).

Les valeurs minimales sont de 368% pour le leg 1, 234% pour le leg 2 et enfin 230% pour le
leg 3 (Figure 24).
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4.5 Concentrations normalisées dans I’eau de mer

Les concentrations en méthane et en oxyde nitreux dans 1I’eau de mer normalisés a une salinité
de 5 (afin de pouvoir comparer avec les concentrations normalisées de la glace de mer) sont

présentées dans le tableau suivant (Tableau 1).

Tableau 1: Concentrations brutes et normalisées de méthane et d'oxyde nitreux pour I'eau de

mer en surface

Date CHa CHa4 norm5 N20 N20 normb
01/11/2019 6.02 0.6 13.98 2.17
13/11/2019 59.55 0.8 14.50 2.20
19/11/2019 5.97 0.9 15.3 2.35
05/12/2019 6.17 1 14.99 231

5. Discussion

5.1 Profil physique
5.1.1 Glace de premiére année (FYI)

La salinité des carottes de FY I pour les trois premiers legs (Figure 9) correspond a un « C-shape
profile » (Malmgren, 1927; Petrich and Eicken, 2016). Ce profil de salinité indique que la glace
est en croissance, ce qui s’observe également par I’augmentation de 1’épaisseur de la glace entre
les legs 1 et 3 (Figure 9). Le principal mécanisme a I’origine de cette désalinisation a la base de
la glace est le drainage par gravité (Cook et al., 2019; Notz and Worster, 2009). Ce phénomene
repose sur un profil de densité instable lors de la formation de la glace (Turner et al., 2013). En
effet chaque gradient de température dans la glace est lié a un gradient de salinité dans les
saumures pour maintenir 1’équilibre, or en hiver le refroidissement en surface engendre une
diminution de la tempeérature au sommet de la glace, ce qui provoque une hausse de la densité
et une instabilité avec la base de la glace (Cook et al., 2019; Notz and Worster, 2009; Turner et
al., 2013). En fonction de la perméabilité de la glace, cette instabilité peut conduire a un
remplacement des saumures par 1’eau de mer sous-jacente moins salée (Cook et al., 2019; Notz

and Worster, 2009; Turner et al., 2013). L’écoulement des saumures entraine la dissolution de
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cristaux de glace et la formation de chenaux de saumures ou I’écoulement descendant se
concentre, I’écoulement ascendant est réalisé par convection a travers la matrice intercristalline
(Turner et al., 2013; Worster, 1997). Un autre mécanisme a 1’origine de la désalinisation,
important dans la dynamique des gaz dans la glace, est le mécanisme d’expulsion des saumures
(Notz and Worster, 2009). Lorsque la glace se refroidit les saumures vont commencer a se
congeler, formant de la glace pure (Cook et al., 2019; Notz and Worster, 2009). La glace ayant
une densité moins élevée que les saumures, elle va occuper un volume plus important, ce qui
conduit a un accroissement local de pression (Crabeck et al., 2019), et éventuellement a la
fracturation locale des cristaux. Le gradient de pression va conduire a une expulsion vers le haut
ou le bas des saumures (Cook et al., 2019; Notz and Worster, 2009).

Durant le leg 4 le profil de salinité change (Figure 9) et présente un profil nommé « ?-shape
profile » (Malmgren, 1927). La hausse de la température entraine une fonte de la glace de
surface ainsi que de la neige sus-jacente, ces eaux de fonte vont traverser la glace et remplacer
les saumures en les expulsant dans 1’océan, ce mécanisme est connu sous le nom de « flushing »
(Eicken, 2002; Vancoppenolle et al., 2007). Cette fonte explique une partie de la diminution de
I’épaisseur de la glace observée entre les legs 3 et 4, méme s’il a toutefois été observée une

ablation a la base (M. Shupe, communication personnelle).

Il est important de souligner que la percolation de 1’eau de fonte peut étre stoppée par la
formation de glace fraiche interposée entre cette masse d’eau et la glace poreuse, phénomene
connu sous le nom de « percolation blockage » (Polashenski et al., 2017). Ceci a comme
conséquence la formation de bassins d’eau de fonte, ou « melt ponds » (Polashenski et al., 2012)
qui occupaient une portion significative (> 50%) de la couverture de glace durant 1’été lors de

la campagne.

5.1.2 Glace de plusieurs annees (MY1)

La glace de MY présente une couche de trés faible salinité en surface, avec des salinités
principalement inférieures a 1 sur les 50 premiers cm (Figure 10). La présence de cette couche
de glace de faible salinité a la surface est commune pour la glace de seconde annee, ou le
« flushing » par les eaux de fonte conduit a une diminution de la salinité de la glace plus
accentuée pres du sommet de la glace. Il est d’ailleurs possible de lier la salinité a ’age de la
glace, les processus de désalinisation présentés précédemment ayant déja été effectifs lors des

précédentes saisons (Vancoppenolle et al., 2006), et la salinité diminue a chaque itération.

36



Néanmoins lors du prélévement des échantillons les chercheurs ont observé que le site de
prélévement était constitué de « refrozen melt ponds », et non de glace de mer non altérée qui
aurait perdu son sel du fait des processus de désalinisation. Comme vu précédemment les « melt
ponds » ou bassins de fonte apparaissent lors de la fonte de glace de surface couplée a la
formation d’une glace fraiche en dessous (Polashenski et al., 2012). Ces bassins peuvent geler
en automne partiellement ou complétement et former des « refrozen melt ponds » (Flocco et
al., 2015).

Les « refrozen melt ponds » sont caractérisés par une salinité proche de zéro et une texture
granulaire semblable a celle de la glace d’eau douce (e.g. Tian et al., 2018). Bien que les
données concernant la texture de la glace ne soient pas connues lors de la rédaction de ce
mémoire, les profils de salinité concordent bien I’existence de ces « refrozen melt ponds » avec
une couche de surface presque douce et un changement brutal de salinité correspondant au

passage entre le « refrozen melt pond » et la glace MY (Figure 10).

Il existe quelques études ayant mesurées la salinité en été de la MY en Arctique. Ainsi Eicken
et al. (1995), Tucker et al. (1999) ainsi que plus recemment Wang et al. (2020) ont pu relever
des profils de salinité dans la glace MY en été en Arctique, la couche de surface était presque
douce et la salinité augmentait progressivement avec la profondeur, ce qui témoigne de la
différence avec nos profils ou 1’augmentation est beaucoup plus brutale, appuyant donc
I’hypothese de la présence de « refrozen melt ponds ». Cette observation doit neanmoins étre

confirmé par les observations de la texture de la glace que nous n’avons pas encore pu consulter.

5.2 Dynamique potentielle des gaz dans la glace de mer

L’une des interrogations majeures concernant les gaz dans la glace de mer est la détermination
de la phase sous laquelle se trouve les gaz. La phase va avoir un impact crucial sur les processus,
et notamment sur le transport, un mécanisme critique pour déterminer les flux air-glace-eau
potentiels. Deux principales hypothéses existent ici, la présence de ces gaz sous forme dissoute
dans les saumures et la présence sous forme gazeuse dans des bulles emprisonnées dans les
inclusions de la glace (Tison et al., 2016). Les impuretés, et notamment les composées dissous
comme les sels, ou les gaz dissous sont concentrés dans les saumures, la matrice de glace étant
quasiment exclusivement de 1’eau pure. Les processus de désalinisation de la glace, et en
particulier la migration des saumures vers le bas du fait de leur densité, et leur départ de la
glace, vont faire diminuer la salinité de glace. Si on émet I’hypothése que les gaz se trouvent

majoritairement sous forme dissoute dans ces saumures, une diminution de la salinité doit
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coincider avec une diminution des concentrations brutes dans les mémes proportions ; il s’agit
d’une dynamique des gaz conservatrice avec la salinité (Tison et al. 2016). Toutefois, lors du
leg 4 une diminution de la salinité est observée au sommet et a la base de la glace de premiere
annee (voir 5.1.1 Glace de premiere année (FYI1)) ce qui témoigne des processus de
désalinisation, alors que les concentrations en gaz restent relativement constantes (Figure 13,
Figure 19). Cette distinction s’observe plus clairement sur les profils normalisés, avec une
augmentation du CH4 normalisé et du N2O normalisé au sommet et a la base de la glace de
premiére année (Figure 15, Figure 21). Le decouplage entre la salinité et les concentrations
brutes permet d’émettre 1’hypothése que lorsque les sels sont évacués, le N2O et le CH4 restent
dans la glace. Ainsi il est peu probable que la majorité des gaz soient dissous dans les saumures,

mais au contraire qu’ils soient sous forme de bulles de gaz emprisonnés dans la glace.

Ceci est également confirmé par la présence de gaz a la surface (50 premiers cm) de la glace
MY (Figure 14, Figure 20) ou la salinité est de zéro tout au long des saisons (Figure 10).

Deux autres arguments permettent d’appuyer cette hypotheése. Tout d’abord les profils
indiquant les volumes de saumure (voir 4.2 Volume des saumures) montrent clairement des
volumes trés faibles de saumure dans la glace de FYI et de MY en surface. Or comme vu
précédemment les concentrations restent relativement constantes au sein de la glace, ce qui
appuie la présence de gaz en dehors des saumures dans cette partie de la glace et donc

probablement sous forme de bulles.

Enfin le calcul des concentrations de méthane et d’oxyde nitreux normalisés & une salinité de 5
indique que les concentrations normalisées dans la glace sont significativement supérieures aux
concentrations normalisées a 5 de I’eau de mer. Les concentrations normalisées de méthane
pour laFYl et laMYI sont a minima 3 fois supérieures aux concentrations normalisées de I’eau
de mer, et cela sur I’ensemble des legs (Figure 16, Figure 17, Tableau 1). Concernant I’oxyde
nitreux les valeurs de concentrations normalisées dans la glace FY1 et MY sont a minima 2

fois supérieures au valeurs normalisées pour 1’eau de mer (Figure 21, Figure 22, Tableau 1).

Deux processus permettent d’expliquer cette présence de bulles dans la glace, et en
enrichissement relatif par rapport a ’eau de mer sous-jacente : I’incorporation de bulles lors de
la formation de la glace, bulles qui proviendrait de flux d’ébullition depuis le sédiment, et le
« bubble driven enrichment » ou la formation de bulles est provoquée par 1’abaissement de la
solubilité dans les saumures, cette formation de bulles s’accompagnant d’un enrichissement

progressif en gaz dans la glace.
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Incorporation de bulles issues de flux d’ébullition

L’incorporation dans la glace de bulles de méthane issues de flux d’ébullition a été relevé par
Shakhova et al.(2015).

Si plusieurs études se sont penchées sur le devenir des bulles de méthane depuis les sédiments
en milieu peu profond (inférieur a 100m) dans 1’océan Arctique (e.g. Michel et al., 2021;
Pohlman et al., 2017; Shakhova et al., 2015, 2010; Thornton et al., 2016), il n’existe a ce jour
a notre connaissance aucune étude portant sur 1’ébullition dans la zone de dérive de MOSAIC
(Figure 25).
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Figure 25 : Trajet de la dérive de I ’expédition MOSAIC. Les étoiles rouges représentent le point
de départ (4 octobre 2019) et le point d’arrivée (31 juillet 2020). La bande grise au premier
plan correspond a la banquise MOSAIC qui provient des nouvelles iles sibériennes. La couleur
grise en arriere-plan indique la bathymétrie. Adapté d’apres (Krumpen et al., 2021).

Cependant 1’ébullition depuis les sédiments est associée a une ascension rapide des bulles,
limitant I’équilibration des gaz avec 1’eau lors de la remontée (Keller and Stallard, 1994). Aussi,

si les bulles peuvent atteindre la surface en milieu peu profond (e.g. McGinnis et al., 2006;
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Michel et al., 2021; Shakhova et al., 2010) il semble peu probable qu'en océan profond cela
soit le cas. La zone de dérive du navire, en Arctique central (Figure 25), s’est faite au-dessus
d’une profondeur variant de 2 a 4km, il est donc peu probable que les bulles puissent atteindre

la surface dans cette zone.

Krumpen et al.(2020) ont néanmoins associés la présence de sédiments dans la glace de mer au
fait qu’elle ait pu étre en contact, lors d’une phase précoce de croissance, avec les eaux de la
mer de Laptev (plateau continental Arctique Est) (Figure 25). Il est possible qu’un processus
d’ébullition ait eu lieu dans cette zone. Aussi, Si 0n ne peut ecarter a ce stade la contribution
des flux d’ébullition provenant du sédiment au sommet de la glace qui a été formée au-dessus
du sédiment dans la mer de Laptev (Figure 25), nous pouvons cependant relever qu’a la base
de la glace (Arctique Central profond), les concentrations en gaz sont du méme ordre de
grandeur que pour le sommet de la glace, alors que la contribution des flux d’ébullition doit étre
trés faible du fait de la profondeur importante de la colonne d’eau lors de la formation de la

glace (Figure 25).

« Bubble-driven enrichment »

L’accroissement de CO> dans la glace lors de la croissance a été décrit par VVan der Linden
(2020) comme le « bubble-driven enrichment ». Comme évoqué auparavant, la solubilité des
gaz est liée a la température et a la salinité. Lorsque la glace se forme, la solubilité dans les
saumures diminue en raison de I’augmentation de la salinité. La sursaturation des gaz conduirait
a la nucléation de bulles qui vont majoritairement migrer vers le sommet de la glace en raison
de leur flottabilité (Tison et al., 2016). Il a été décrit que ces bulles vont pouvoir se retrouver
piégées dans la matrice de glace sous la couche superficielle imperméable (Tison et al., 2016).
Le phénoméne de drainage des saumures (voir 5.1.1 Glace de premiere année (FYI)) va
entrainer un remplacement des saumures par 1’eau de mer sous-jacente, et donc apporter de
I’eau enrichie en gaz. Cette eau sera soumise a la diminution nette de la solubilité des gaz dans
les saumures, entrainant potentiellement la formation et migration de bulles et donc
I’augmentation de la concentration des gaz dans la glace de mer (van der Linden, 2020). La
concentration normalisée a une méme salinité dans la glace de mer est donc a terme plus
importante que celle de 1’eau de mer du fait de I’accumulation de ces bulles dans la matrice de

la glace.
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Les mesures de la signature isotopique du méthane prévus dans le projet MOSAIC sont
susceptibles de donner des informations sur la source de méthane, mais a ce stade nous faisons
quand méme I’hypothése que la formation de bulles dans la glace est sans doute plutot liée a
des processus physiques lors de la formation de la glace, plutét qu’a un transport de méthane
depuis le sédiment. Ce transport est significatif dans certaines zones comme le plateau Est
Sibérien (Shakhova et al., 2015, 2010; Steinbach et al., 2021), mais peut étre localisé et sa
contribution a plus grand échelle aux flux de méthane est sujette a débat (Thornton et al., 2020).

5.3 Echanges potentiels avec I’atmosphére

531leglaleg3

En hiver et au printemps la glace FY | est entierement sursaturée en méthane et en oxyde nitreux
par rapport a I’atmosphére (voir 4.3.3 Taux de saturation et 4.4.3 Taux de saturation). Le
pourcentage de saumure indique néanmoins que selon le seuil de 5% (Golden et al., 1998), la
glace est considérée comme imperméable durant cette méme période (voir 4.2 Volume des
saumures).

Dans un premier temps il est important de noter que le calcul du taux de saturation se base sur
le postulat que les gaz sont entierement sous forme dissoute dans les saumures, ce qui n’est
probablement pas le cas ici comme nous 1’avons vu précédemment.

Cependant les sursaturations excessives donnent tout de méme une indication sur le réle de la
glace comme une source de méthane et d’oxyde nitreux vers 1’atmosphere, ces forts gradients
devant conduire a des flux de méthane et d’oxyde nitreux depuis la glace vers I’atmospheére.
Des flux de CO2 ont déja été observés depuis une glace considérée comme imperméable en
hiver par Van der Linden (2020), Miller et al. (2011) et Sievers et al. (2015). La présence de
ces flux permet de supposer qu’il existe une dynamique similaire pour le méthane et 1’oxyde
nitreux. Donc en hiver et au printemps, malgré le fait que la glace soit considérée comme
imperméable, la glace agirait comme une source de CH4 et de N2O pour 1’atmosphére.

La présence de ces flux peut s’expliquer par deux hypothéses : i) une mauvaise connaissance
du seuil de perméabilité et ii) la présence de factures de la glace a micro-échelle.

La premiére hypothese correspond a la définition méme du taux de perméabilité. En effet dans
ce mémoire nous avons considére que le seuil de permeabilité pour les gaz était similaire a celui
des liquides. Or a ce jour le seuil de perméabilité des gaz dans la glace n’est pas bien défini et
reste débattu. Le principe théorique repose sur I’idée que les bulles vont migrer vers le haut a

travers les réseaux de saumures, or de par leur tortuosité ces réseaux vont limiter le mouvement
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ascendant des bulles (Zhou et al., 2013). Aussi le volume de saumure retenu comme seuil de
perméabilité pour les gaz est considéré comme plus important que pour les liquides, soit entre
7.5 et 10% selon les observations sur le terrain (Zhou et al., 2013) et un seuil de 10% selon les
modeles (Moreau et al., 2014).

Néanmoins Van der Linden (2020) a supposé, en se basant sur ses profils de pCO: et des
mesures de flux de COg, que le seuil de perméabilité pour les gaz dans la glace de mer se

situerait sous le seuil de 5%.

Une étude récente a egalement mesuré un seuil de perméabilité pour les liquides dans la glace
bien plus faible que le seuil admis de 5% (Maus et al., 2020). Les chercheurs ont utilisé une
technique basée sur la combinaison de I’imagerie par rayons X et des simulations numériques
(Maus et al., 2020). Ils ont ainsi estimé que le seuil de perméabilité dans leur glace était d’un
volume de saumure de 2.4 £ 0.3%, soit prés de deux fois moins que le seuil admis de 5% (Cox
and Weeks, 1988; Golden et al., 2007, 1998; Petrich et al., 2006).
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En considérant ce nouveau seuil et en admettant comme précédemment que le seuil de
perméabilité des gaz dans la glace est similaire a celui des liquides, nous pouvons relever qu’une
partie plus importante de la glace FY | pour les trois premiers legs s’avére étre perméable (Figure
25). En surface (50 premiers cm), la glace pour le leg 1 devient par exemple perméable pour la

majorité des échantillons.

La seconde hypothése permettant de justifier I’argument d’un flux depuis une glace considérée
comme imperméable est la présence de « micro-cracks » dans la partie supérieure de la glace.
Cet argument a été avancé par Van der Linden (2020) pour justifier la présence des flux de CO>
depuis une glace imperméable en hiver. La présence de micro-fractures dans le sommet de la
glace a notamment été observée en Arctique par Dempsey et al. (2018) a travers une étude
acoustique. Ces micro-fractures pourraient permettre d’augmenter localement la perméabilité
et donc entrainer un flux vers I’atmosphére. L’apparition de fracture en Arctique est associée

a un stress thermique avec des chutes de température en hiver et au printemps (Milne, 1972).

Toutefois, ces flux de gaz vers 1’atmospheére sont généralement associé¢ a une diminution de la
concentration en gaz de la glace en surface comme cela a été observe pour le CO; (Geilfus et
al., 2013; Van der Linden et al., 2020) ou pour toute 1’épaisseur de glace comme cela a été
rapporté pour I’argon (Zhou et al., 2013). Or ces diminutions apparaissent peu marquées pour
le CHa et le N2O durant MOSAIC ou les profils sont assez constants, que ce soit le long de la
verticale, ou d’une station a une autre au cours de 1’année. Il semble dés lors que les échanges

de gaz a I’atmospheére air-glace soient limités.
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Concernant la MY quel que soit le seuil considéré la glace est impermeable en surface (Figure
12, Figure 26). Nous savons cependant qu’au-dessus de la MY se trouvent des « refrozen melt
ponds » (voir 5.1.2 Glace de plusieurs années (MY1)), aussi il faut appréhender de maniere
différente cette couche de surface. Le calcul de volume de saumure pour estimer la perméabilité
n’est plus pertinent car c’est ici de la glace d’eau avec une salinité presque nulle. La présence
d’une couche de glace d’eau douce au-dessus de la glace MY est supposeé limiter les flux de
gaz depuis la glace de mer vers 1’atmosphére, étant donné que la glace d’eau douce est
considérée comme peu perméable au transport des gaz (Albert and Perron, 2000; Bjorkman et
al., 2010).

Cette limitation des échanges di a une couche de glace d’eau douce en surface a été¢ déja
rapporté par d’autres types de glace d’eau douce comme la glace surimposée résultant de la
congélation de 1’eau de fonte de la neige au contact de la glace (Nicolaus et al., 2003). Plusieurs
études sur les flux de CO> a I’interface glace de mer — atmosphére ont estimé que la présence
d’une couche de glace d’eau douce surimposée au-dessus de la glace limitait fortement les
¢changes avec I’atmosphére (e.g. Delille et al., 2014; Nomura et al., 2018, 2010). Bien que qu’il

n’existe pas d’étude a ce jour portant sur I’impact de ces couches de glace d’eau douce sur les
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flux de CH4 et de N20O, nous pouvons supposer que la dynamique est similaire a celle du CO>
et donc que la présence des « refrozen melt ponds » sur la glace MY limite les échanges avec

I’atmosphere, de la méme maniére que la glace surimposée.

Il convient de noter que les concentrations du N2O et du CHj4 restent relativement constantes
dans I’ensemble des carottes de MY, y compris sur la partie supérieure qui correspond au
« refrozen melt pond ». Ce profil est étonnant au vu des considérations précedentes. Comme vu
précédemment nous supposons que le N2O et le CH4 se trouve majoritairement sous forme de
bulles dans la glace de mer. Or on peut supposer que les bulles vont migrer vers le haut en
raison de leur flottabilité (Tison et al., 2016). Cette migration couplée a la présence d’une
couche imperméable en surface devrait conduire a I’accumulation de bulles sous cette couche
de surface imperméable. Ce phénomene a été observé par Van der Linden (2020), bien qu’elle
souligne que ce phénomeéne est difficile a confirmer en raison de la méconnaissance actuelle de
la permeabilité de la glace pour les gaz. Cependant dans nos échantillons la concentration est
relativement constante au sein de la glace FY1 ou MY, y compris a I’intérieur du « refrozen
melt pond » (Figure 14, Figure 20). Aussi ce phénoméne d’accumulation n’est pas directement
observable, ce qui permet de supposer que la dynamique des gaz dans la glace FY| et MY est
relativement statique avec un transport vertical limité, non seulement a I’interface glace —
atmosphere, mais également dans les couches intermédiaires de la glace. L’absence de
migration peut étre liée a la structure de la glace, une glace granulaire étant par exemple moins
perméable (Golden et al., 1998).

Néanmoins en 1’absence de données granulométriques il est difficile de conclure sur 1’absence
visible de dynamique dans la glace.

Cette question reste primordiale pour comprendre les flux entre la glace de mer et I’atmosphere

en Arctique, une grande abondance de « melt ponds » ayant pu étre observée lors de la
campagne MOSAIC (Krumpen et al., 2021).

5.3.2 leg 4

En supposant que les gaz se trouvent majoritairement sous forme de bulles, nous pouvons
supposer que la glace devienne une source en été. En effet la fonte de la couche supérieure
pourrait permettre aux bulles d’étre libérées dans 1’atmosphére. Ce phénoméne serait
néanmoins probablement court dans le temps ou temporaire.

Crabeck et al.(2014) ont par exemple supposé que la glace pourrait agir comme une source en

été, durant les périodes hivernales le méthane pourrait s’accumuler dans ou sous la glace de mer
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et étre ensuite relargué durant la saison estivale (fonte de la glace, fractures...). Zhou et al.
(2014) ainsi que Damm et al. (2015) ont également supposé que lors de la fonte de la glace il y
avait un relargage de méthane, soit a travers les saumures et le phénoméne du drainage des
saumures (Damm et al., 2015) soit par la libération des bulles lors de la fonte de la glace (Zhou
etal., 2014).

Néanmoins nos profils de concentrations restent relativement constants au sein de la glace, et
similaires aux legs précédents (Figure 13 a Figure 14, Figure 19 a Figure 20). Ceci suggere un
transport vertical limité des gaz durant MOSAiIC, méme durant 1’été. A contrario Zhou et al.
(2014) avaient observé une diminution de la concentration dans I’ensemble de la glace et
avaient associé ca au dégazage des bulles dans 1’atmosphére. Toutefois, nous avons vu
précédemment que la formation de « melt ponds » peut s’accompagner de la formation d’une
couche de glace d’eau douce a I’interface entre la glace et le « melt pond » (Polashenski et al.,
2017). Ainsi, on peut supposer que la formation des « melt ponds » s’accompagne d’une

limitation des échanges de gaz entre la glace et I’atmosphére.

En outre, les saturations diminuent fortement a la surface de la glace, ce qui laisse supposer que

s’il existe un flux, il pourrait également &tre de 1’atmosphére vers la glace.

Aussi il est difficile de conclure sur le rdle de la glace de mer en tant que source ou puits en été,
la littérature associe la hausse de la perméabilité associée a 1’augmentation de la température a
un relargage des gaz, néanmoins I’absence d’une diminution notable des concentrations malgré
I’augmentation de perméabilité en surface permet de remettre en question cette hypothése dans
notre cas.

La baisse de la saturation couplée a la dilution des saumures par les eaux de fontes permet

¢galement de supposer que la glace peut agir comme un puits pour I’atmosphere durant 1’été.

5.4 Contribution potentielle de I’activité biologique

5.4.1 Production in situ

L’activité biologique au sein de la glace a été relativement négligée en raison du manque de
données au moment de la rédaction de ce mémoire. Une étude récente a démontré que la
majeure partie du nitrate contenu dans la glace de mer en Arctique central proviendrait d’une
activité biologique (pres de 60%) (Clark et al., 2020). Ils associent cette production biologique

a de la nitrification dans la glace de mer, nitrification qui a pu étre observée a de nombreuses
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reprises dans la banquise cotiere Arctique (Baer et al., 2015) et Antarctique (Fripiat et al., 2015)
ainsi que dans la glace de mer en Antarctique (Fripiat et al., 2014).

Aussi il semble probable qu’il y ait bien une production de N2O dans la glace de mer, bien que
celle-ci reste a quantifier. L’absence d’augmentation visible sur les profils de concentration
pourrait s’expliquer par le fait que la production in situ par nitrification est compensée par les
flux dans la glace. Cette question sera au cceur de la thése menée par Sofia Muller, qui étudiera

notamment les isotopes de 1’azote afin de déterminer la présence d’une activité biologique.

Concernant le méthane, Verdugo et al. (2020) ont observé une oxydation du méthane dans de
la glace de mer ayant une structure spécifique (en créte ou « rafted »), I’oxydation se produisant

dans des couches perméables entourées par des couches considérées comme imperméables.

Néanmoins Uhlig et al.(2018) ont mesuré une abondance trés faible de bactéries méthano-
oxydante dans la glace, avec des valeurs maximales a I’interface glace-neige.

Enfin, Damm et al. (2015) ont, sur la base d’analyses isotopiques, supposés qu’il existait un
recyclage conséquent du méthane dans les saumures, notamment a travers une dégradation de

la matiere organique en conditions anoxigues.

Aussi au vu des données actuelles il est compliqué de conclure sur I’importance de I’activité
biologique dans la glace sur les flux de méthane, I’étude des isotopes du méthane par Ellen
Damm dans le cadre de la campagne MOSAIC permettra d’avoir plus d’informations sur ce

sujet.

5.4.2 Melosira arctica

En dehors d’une production in situ, des observations photos permettent de discuter de I’impact
potentiel de Melosira arctica, une espéce de diatomée endémique en Arctique (Poulin et al.,
2014). Des photographies prises lors du leg 4 indiquent en effet la présence possible d’agrégats
d’algues sous la glace de mer dans la zone d’échantillonnage. L’option la plus probable serait
un agrégat de Melosira arctica qui correspond au type d’agrégat dominant sous la glace dans
la partie centrale de I’ Arctique en été (Katlein et al., 2015). La distribution spatiale des agrégats
sous la glace dépend principalement de la topographie de la glace et du régime hydrodynamique
(Katlein et al., 2015). Ils apparaissent au début de 1’été lorsque la glace commence a fondre et
vont s’accumuler par la turbulence sous-jacente a la glace (Fernandez-Méndez et al., 2014).
Les agrégats sont constitués d’une muqueuse gélatineuse formée d’EPS (extracellular

polymeric substances) qui va contribuer a I’agrandissement des agrégats (Ewert and Deming,
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2013). La saisonnalité de la formation et disparition de ces agrégats est decrite en détail par
Fernandez-Méndez et al.(2014).

La flottabilité de ces agrégats sous la glace est assurée par la présence de bulles de gaz piégées
dans la matrice muqueuse (Fernandez-Méndez et al., 2014). Une partie des agrégats peut étre
incorporée dans la glace lors du gel (Katlein et al., 2015). Bien que cela ne soit pas encore
étudié, ces bulles pourraient donc se retrouver piégées lors de la formation de la glace. De plus
il est intéressant de relever que les agrégats sont également des zones de recyclage de 1’azote
avec un potentiel de nitrification et de dénitrification, et donc potentiellement un apport de N.O
(Fernandez-Méndez et al., 2014).

D’un point de vue physique, une étude menée par Krembs et al.(2011) indique que la glace de
mer possédant des EPS de Melosira arctica retenait plus de sels, possédait une fraction du
volume de saumure plus importante, une microstructure plus tortueuse et une baisse dans la
perméabilité en comparaison avec plusieurs témoins (glace sans EPS). La baisse de
perméabilité, qu’elle soit observée ou modélisée, est notamment importante (Krembs et al.,

2011; Steffen et al., 2018).

5.5 Impact relatif des processus biologiques et physiques

A ce stade, une étude plus approfondie, que ce soit des paramétres biologiques, ou de la
signature isotopique du méthane et de 1’azote, est nécessaire pour discuter plus en détail de la
contribution des processus biologiques sur la dynamique du CH4 et du N2O dans la glace durant
MOSAIC. Toutefois, en premiére approximation, il semblerait que les processus biologiques
ont un impact non significatif sur les concentrations de méthane et d’oxyde nitreux. En effet les
variations de concentrations entre les legs, et donc entre les saisons, sont peu marquées (Figure
13 & Figure 14, Figure 19 & Figure 20) ce qui ne laisse pas entrevoir de puits ou de source
biologiques marqués, a moins que les puits et les sources s’équilibrent avec les flux de gaz vers
ou depuis la glace.

Toutefois, on peut relever que lors de la formation de glace jeune en dessous de la glace
préexistante, celle-ci prends trés rapidement des concentrations similaires. Cette rapidité
suggere que les processus physiques sont prépondérants. Cette prédominance des processus
physique sur les processus biologiques pour la dynamique du méthane dans la glace de mer a
déja éte suggerée par Zhou et al.(2014)

Comme vu précédemment, les gaz se trouvent majoritairement sous forme de bulles (voir 5.2

Dynamique potentielle des gaz dans la glace de mer), aussi le principal mécanisme physique
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a Dorigine de I’enrichissement en méthane et en oxyde nitreux est supposé étre le « bubble-
driven enrichment » (van der Linden, 2020), un mécanisme qui se produit lors de la croissance
de la glace, et qui explique de maniere cohérente la rapide augmentation de la concentration en

gaz dans le bas de la glace lors de la progression vers le bas du front de gel.

5.6 Perspectives
5.6.1 Impact des « melt ponds » sur le transport des gaz dans la glace de mer

La perméabilité de la glace de mer est liée a sa porosité (Golden et al., 2007, 1998), néanmoins
cette relation n’est plus tout a fait exacte lors de la formation de « melt ponds » sur de la glace
de mer. En effet, lors de la formation de ces bassins, le phénomeéne de « percolation blockage »
se produit (Polashenski et al., 2017). L’cau de fonte douce va geler dans les voies de connexion,
en formant donc une couche imperméable qui peut ne pas affecter de maniére importante ni la
porosité globale, ni la salinité (Polashenski et al., 2017). Cette couche n’est donc pas mesurable
a I’aide du calcul de volume de saumure par exemple, et elle pourrait néanmoins avoir un impact
sur le transport des gaz. Bien que cela ne soit pas encore étudié, la migration verticale des bulles

pourrait notamment étre limitée.

5.6.2 Seuil de perméabilité des gaz

Comme relevé par Van der Linden (2020) il est primordial de mieux définir le seuil de
perméabilité dans la glace pour les gaz. Actuellement notre compréhension de la perméabilité
se heurte a de nombreuses incohérences, des flux depuis la glace vers I’atmosphere existent
depuis des glaces imperméables (e.g. Miller et al., 2011; Sievers et al., 2015; van der Linden,
2020). A contrario dans nos échantillons de MY 1 les bulles dans le bas de la glace ne semblent
pas migrer vers le haut, ce qui implique une dynamique fixe dans une glace pourtant considérée

comme perméable.
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6. Conclusion

Dans ce mémoire nous avons exploité les données issues de la campagne MOSAIC afin
d’améliorer nos connaissances sur le role de la glace de mer dans les cycles de N2O et de CH4

en Arctique central.

La premiere observation est que la majeure partie des gaz se trouvent probablement sous forme
de bulles dans nos échantillons, et donc que la dynamique des gaz est en partie découplée de
celles des saumures. Lors d’événements de fonte en été les gaz restent dans la glace de mer
alors que les saumures sont expulsées. La présence importante de ces bulles est attribuée au
mécanisme de « bubble-driven enrichment » décrit par Van der Linden(2020). Les mécanismes
physigues sont considérés comme préponderants dans la dynamique du CHs et du N2O dans

nos échantillons.

Les taux de saturations calculés permettent de supposer que la glace FY'I agit comme une source
d’oxyde nitreux et de méthane en hiver et au printemps, néanmoins la glace étant considérée
comme impermeéable durant cette période il reste de nombreuses incertitudes sur la présence et

I’explication des flux depuis la glace vers I’atmosphere.

En été les taux de saturation sont bien moindres, la fonte peut permettre un relargage ponctuel
des bulles dans 1’atmosphére mais le réle de la glace en tant que puits ou source est encore peu

clair.

La présence de « refrozen melt ponds » au sommet des carottes de MY rend difficile toute
conclusion, y compris hypothétique, sur la dynamique des flux dans cette glace au cours de
I’année. La glace est largement sursaturée en hiver et au printemps, néanmoins la présence

d’une couche de glace d’eau douce sus-jacente pourrait limiter considérablement les flux.

De nombreuses interrogations subsistent donc, tout d’abord il convient d’améliorer nos
connaissances sur le seuil de perméabilité des gaz dans la glace de mer. Notre définition actuelle
se heurtant a des incohérences. Il faudrait également déterminer 1’impact des « refrozen melt
ponds » en tant que potentielles barrieres physiques.

La dynamique saisonni¢re des flux depuis la glace vers I’atmosphére doit encore étre
caractérisée, en prenant en compte la variété structurelle de la glace ainsi que les différentes
formes sous laquelle se trouvent les gaz.

Enfin, il est probable qu’il existe une activité¢ biologique dans la glace a ’origine de la
production ou la dégradation du CHas et du N2O. Celle-ci doit étre quantifiée et intégrée dans

notre compréhension actuelle de la dynamique des gaz dans la glace de mer.
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Annexes

A

Annexe 1 : Photographie d’un agrégat d’algues sous une carotte de glace lors de la campagne

MOSAIC le 13 juin 2020, probablement melosira Arctica (crédit photo : Allison Fong)
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