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Introduction générale

Préambule

L’exposition aux rayonnements naturels est en grande partie provoquée par les
radionucléides primordiaux et leurs descendants, présents lors de la formation de la Terre et dont
les périodes de décroissances radioactives sont suffisamment longues pour permettre, encore
aujourd’hui, leur existence dans notre environnement. Ces radionucléides primordiaux, qualifiés de
telluriques en raison de leur présence au sein de la croute terrestre, sont I’uranium-238, I’uranium-
235 et le thorium-232 ainsi que le potassium-40. La radioactivité naturelle résulte également du
bombardement des atomes de I’atmospheére sous I’effet de ces rayons cosmiques, donnant naissance
par exemple au carbone-14, constamment renouvelé.

L’exposition aux rayonnements dits artificiels résulte quant a elle de la production de
radionucléides par réaction nucléaire provoquée par I’Homme. Ces radionucléides existaient déja
lors de la création de I’Univers mais ont progressivement disparu en raison de leur période de
décroissance radioactive plus courte. La découverte de la radioactivité d’origine artificielle revient
a Frédéric et Irene Joliot-Curie en 1934.

Dans le méme temps apparait la notion de « radioécologie », discipline dédiée a I’étude des
radionucléides dans I’environnement. La radioécologie aspire des lors a détecter la présence de
radionucléides, d’origine naturelle ou artificielle, dans I’environnement, a rechercher leurs
origines, a comprendre leurs processus de transfert et de concentration dans les différents
écosystemes et a évaluer I'impact des niveaux de radioactivité résultants sur I’environnement et
également sur les populations.

Les différentes activités anthropiques mettant en ceuvre des substances radioactives sont
susceptibles de rejeter des radionucléides dans I’environnement au travers de rejets autorisés,
d’incidents d’exploitation ou d’accidents, d’abandon de déchets, d’actes malveillants ou autre. Il
est donc indispensable de surveiller et d’étudier le devenir des substances radioactives dans
I’environnement afin de posséder une connaissance fondamentale permettant d’appréhender les
conséquences de rejets de radionucléides. En France, le principal organisme public intervenant dans
le domaine de la radioécologie est I’Institut de Radioprotection et de Sdreté Nucléaire (IRSN). Dans
le cadre de ses activités de recherche et d’expertise, les études de radioécologie qui y sont menées
se consacrent a I’observation, I’expérimentation et la modélisation des transferts de radionucléides
dans I’ensemble des compartiments de I’environnement (atmosphére, compartiment terrestre,
faune, flore, milieu marin...) avec pour finalité de caractériser I’impact des substances radioactives
rejetées.

La Direction de I’Environnement et de I’Intervention (DEI) au sein de I’IRSN est ainsi chargée
de plusieurs missions relatives aux études radioécologiques. Cette direction assure notamment les
missions de recherches et d’expertise sur I’évolution spatiale et temporelle de la radioactivité dans
I’environnement au travers du Service d’Etude et de Surveillance de la Radioactivité dans

I’Environnement (SESURE). Les études menées ont pour objectifs d’établir les contributions des
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différentes sources de radionucléides, d’identifier et de quantifier les mécanismes physiques,
chimiques et biologiques qui expliquent I’état radiologique de I’environnement et également
d’évaluer la sensibilité des différents milieux affectés directement ou indirectement par des
apports de radionucléides. Le SESURE integre également le Laboratoire d’Etudes Radioécologiques
en milieux Continental et Marin (LERCM) dont une des activités s’attache a mener des études
expérimentales in situ et des recherches portant d’une part sur la description, I’analyse, la
compréhension, et la prévision de la distribution et des transferts des radionucléides de leurs
sources d’émissions jusqu’a I’Homme. Ces études permettent également d’anticiper, par la
connaissance des évenements majeurs influant sur la distribution de la radioactivité, les valeurs
maximales potentielles des niveaux de radioactivité dans I’environnement, et assurent d’autre part
le développement et le maintien des connaissances sur I’état de la radioactivité dans
I’environnement.

Bien que I’utilisation de la radioactivité artificielle dans les différents domaines civils et
militaires soit bien maitrisée en raison des connaissances scientifiques acquises et de la culture de
la sOreté nucléaire, la nécessité d’anticiper les conséquences de tout événement radiologique
impose de comprendre et de maitriser I’ensemble des processus impliqués dans I’évolution des

niveaux d’activité résultants.

Contexte général

Afin d’assurer une certaine indépendance énergétique et militaire, la France dispose sur son
territoire d’un grand nombre d’installations et systémes nucléaires, a vocation civile ou relevant de
la défense.

Une partie de ces installations concernent directement I’industrie électronucléaire,
produisant actuellement plus de 450 TWh, soit prés de 78 % de la production électrique nationale.
La France est I’un des rares pays regroupant sur son territoire I’ensemble des compétences et des
installations permettant la conversion, I’enrichissement, la fabrication, le traitement et le
recyclage des matiéres nucléaires. L’industrie électronucléaire francaise regroupe ainsi d’une part
les centrales nucléaires (actuellement 19 en fonctionnement) représentant un total de 58 réacteurs
utilisant I’eau pressurisée comme fluide caloporteur, des usines du cycle du combustible, au
nombre de 5 et assurant I’ensemble des opérations concomitantes a la production d’électricité, de
I’extraction du minerai d’uranium a la fabrication du combustible puis de son utilisation dans le
réacteur jusqu’a son traitement, son recyclage et son élimination définitive, et enfin les centres de
stockage des déchets activés dans le coeur des réacteurs, résultants de I’exploitation et de
I’entretien des centrales nucléaires ou issus du démantelement des centrales nucléaires les plus
anciennes.

Au parc électronucléaire francais s’ajoute le secteur industriel utilisant des sources de
rayonnements ionisants pour diverses applications telles que I’irradiation industrielle de dispositifs
médicaux permettant leur stérilisation ou d’aliments pour améliorer leur conservation, la

radiographie industrielle pour contréler I’homogénéité des métaux et des cordons de soudure,
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I’utilisation de traceurs radioactifs, le controle de parameétres tels que I’empoussierement de Iair...
Le secteur médical utilise également des sources de rayonnements ionisants avec pres de 50 000
installations de radiodiagnostic médical et dentaire, 300 unités de médecine nucléaire et environ
400 appareils de radiothérapie recensés en France.

Dans le cadre d’activités relatives a la défense, certains sites militaires exploitent I’énergie
nucléaire dans le domaine de la propulsion des sous-marins et des porte-avions et des armes des
forces nucléaires stratégiques. Ces activités, administrées par le ministére de la défense, sont
soumises aux mémes normes et reglementations que les exploitations civiles et placées sous le
contr6le de I’Autorité de Sureté Nucléaire de Défense (ASND).

A I’échelle internationale, de nombreux pays utilisent I’énergie nucléaire dans le cadre
d’activités civiles ou militaires. Ainsi, 437 réacteurs nucléaires sont opérationnels a travers le
monde, répartis dans 31 pays et produisant un total de 2 558 TWh et plusieurs autres sont en cours
de construction (AIEA, 2009).

Sous le contrdle de I’Autorité de Sureté Nucléaire (ASN) pour le territoire francais et des
autorités compétentes dans les différents pays nucléarisés, les installations nucléaires sont
autorisées a rejeter de maniere contrélée des radionucléides dans les fleuves, les mers et
I’atmosphére. Les principaux radionucléides concernés par ces rejets sont : le tritium, le carbone-
14, le cobalt-60, le manganese-54, le strontium-90, le ruthérium-106, I’argent-110, I’antimoine-124
et I’antimoine-125, I'iode-129 et I'iode-131 et le césium-137 pour les effluents liquides et le
tritium, le carbone-14, le krypton-85, I’iode-129 et I’iode-131 et le xénon-133 pour les effluents
gazeux (IRSN, 2004). L’ordre de grandeur de la dose moyenne annuelle des expositions occasionnées
par les rejets d’une centrale nucléaire en France est ainsi de 0.002 mSv. Cette valeur est a
rapprocher de la dose moyenne annuelle d’exposition aux rayonnements ionisants d’origine
naturelle qui, en France, est de 2 mSv.

Bien que le risque sanitaire occasionné par les rejets contr6lés des installations nucléaires
soit limité et que les différents acteurs de la sureté nucléaire garantissent par leurs connaissances
et leurs expertises une protection maximale de I’Homme et de I’environnement contre la dispersion
de quantités significatives de matieres radioactives, I’exploitation de cette ressource énergétique
comporte un risque qu’il est nécessaire de prévenir et d’anticiper.

La présence d’installations et systemes nucléaires sur le territoire francais justifie des lors
de la préoccupation des différentes institutions des possibles conséquences sur I’environnement et
les populations d’un rejet éventuel de matieres radioactives anormal. L’accident de Tchernobyl en
1986 a également montré que les conséquences radiologiques et dosimétriques d’un tel évenement
peuvent s’étendre bien au-dela du territoire national.

En adéquation avec les missions assignées a I’Institut de Radioprotection et de Sureté
Nucléaire préalablement énoncées et de leurs déclinaisons au sein de son organisation, la nécessité
de comprendre et d’expliquer I’évolution des concentrations des radionucléides artificiels dans
I’environnement afin de pouvoir appréhender, anticiper et maitriser les conséquences d’un éventuel

rejet anormal apparait de maniere manifeste et Iégitime.
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Contexte de I’étude

Par le passé des quantités significatives de radionucléides artificiels ont été rejetés dans
I’environnement lors de différents éveénements. Tout ou partie de ces radionucléides a
progressivement disparu, en relation avec leur période de décroissance radioactive. Suivant leurs
propriétés physico-chimiques, les radionucléides restants se sont intégrés aux différents
écosystemes.

Actuellement, les mesures provenant de la surveillance de I’environnement opérée par les
laboratoires de I’Institut de Radioprotection et de Shreté Nucléaire sur le territoire francais mettent
en évidence une persistance de la contamination par les radionucléides a vie moyenne et longue
dans les différents compartiments de I’environnement. Bien que ces niveaux de contamination
détectés ne présentent aucun risque sanitaire pour les populations en raison des tres faibles valeurs
obtenues, cette persistance offre un intérét scientifique opportun permettant d’étudier le
comportement et le devenir des radionucléides artificiels dans I’environnement, en relation avec
les propriétés des territoires et des matrices contaminés.

Dans le contexte radiologique actuel ou les rejets des différentes activités nucléaires sont
négligeables, la présence de radionucléides artificiels dans le compartiment atmosphérique apparait
résulter principalement de la contribution de la réalimentation de ce compartiment a partir du
compartiment terrestre via des dépOts antérieurs. Ainsi, la contribution de I’ensemble de ces
processus de réalimentation permet d’expliquer la rémanence de radionucléides artificiels dans
Iatmosphére. Ces mécanismes de remise en suspension, terme regroupant I’ensemble des
mécanismes susceptibles d’alimenter le compartiment atmosphérique a partir d’anciens dépbts au
sol ou intégrés aux différents écosystemes, participent a la cinétique de disparition de ces
radionucléides. En situation post-accidentelle ou sur le long terme, leur contribution se manifeste
alors par un ralentissement de la période de retour a la situation radiologique antérieure au rejet.
L’atmosphéere étant un milieu favorable a la dispersion des composés particulaires ainsi qu’a leur
transport, ces processus peuvent également entrainer une redistribution des radionucléides

artificiels initialement déposés et provoquer un marquage dit secondaire.

Objectif de I’étude

L’objectif de ces travaux est alors d’étudier les processus engagés dans la rémanence, au
niveau du compartiment atmosphérique, des radionucléides artificiels antérieurement déposés afin
de comprendre et d’expliquer I’évolution de leurs concentrations dans I’atmospheére.

Pour réaliser cette étude il est initialement nécessaire d’identifier les principaux processus
de remise en suspension de ces radionucléides pour pouvoir ultérieurement quantifier leur
contribution respective et enfin expliquer I’état radioécologique de I’atmosphere. Au final, ces
travaux permettront d’améliorer la compréhension de [I’évolution spatio-temporelle des

radionucléides artificiels d’intéréts, de mieux appréhender I’évolution post-accidentelle a moyen et
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long termes faisant suite a un rejet atmosphérique anormalement élevé et d’affiner les prévisions
sur le long terme des transferts de contamination.

Conformément aux missions attribuées a I’Institut de Radioprotection et de Sureté Nucléaire
et a leurs répartitions au sein de son organisation, cette étude a été réalisée au Laboratoire
d’Etudes Radioécologiques en milieux Continental et Marin. Les chroniques obtenues dans le cadre
de I’observation permanente de I’état radioécologique de I’environnement (réseau OPERA), dont la
gestion et I’exploitation sont assurées par les équipes du LERCM, servent de base a ces travaux. Le
Laboratoire de Sondages Electromagnétiques de I’Environnement Terrestre de I’Université de
Toulon-Var a également apporté sa collaboration a ces travaux au travers de son expertise sur la
physique de I’aérosol.

La premiére partie de ce manuscrit présentera I’ensemble du matériel et des mesures
utilisés dans le cadre de cette étude. L’analyse de la situation radioécologique passée et actuelle
permettra ensuite de préciser et de détailler les objectifs et enfin d’énoncer la démarche que

suivra cette étude pour répondre aux objectifs formulés.
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CHAPITRE 1 : Instrumentation et données

Les objectifs de ce travail et la démarche scientifique retenue pour I’étude des processus
responsables de la rémanence atmosphérique des radionucléides artificiels antérieurement déposés,
reposent sur les données des niveaux d’activité mesurés dans I’air ambiant. Ce chapitre présentera
la base de données sélectionnée au travers de I’instrumentation de collecte et des moyens
analytiques déployés. L’analyse temporelle de [I’évolution des niveaux d’activité dans le
compartiment atmosphérique permettra ensuite de déterminer la période d’étude adaptée aux
objectifs et justifiera de la sélection d’un radionucléide artificiel spécifique, le césium-137 pour
réaliser cette étude. Enfin, la démarche scientifique retenue pour répondre aux interrogations

suscitées sera détaillée.

1.1 - Le réseau OPERA

L’observatoire permanent de la radioactivité dans I’environnement (réseau OPERA) a été
créé en 1958 pour caractériser I’évolution des niveaux des principaux radionucléides rencontrés
dans I’atmosphére et acquérir des éléments de compréhension sur les mécanismes impliqués dans
leurs transferts. Les données recueillies dans le cadre de ce réseau ainsi que les informations
résultantes ont complété celles obtenues par d’autres réseaux de surveillance a caractére
réglementaire jusqu’a la fusion récente de I’ensemble de ces réseaux pour une surveillance au sens

large.

1.1.1 - Les différents compartiments observés

A ces débuts en 1958, le réseau OPERA se composait de trois stations en France
métropolitaine, les stations d’Orsay, Dijon et de Charleville-Mézieres (initialement placée a
Verdun). Ces stations étaient dédiées a I’observation du compartiment atmosphérique. Les
prélevements réalisés par ces stations concernaient les retombées atmosphériques totales ainsi que
les niveaux ambiants via la collecte des particules en suspension a hauteur d’homme. Au cours du
temps et dans le contexte d’expansion du parc électronucléaire francais, I’observation des niveaux
d’activité dans I’environnement s’est étendue aux principaux milieux de la biosphere, constituant le
réceptacle des retombées atmosphériques. Ainsi, des prélevements de sédiments et d’especes
cotieres se sont généralisés sur le littoral des cotes francaises a partir de 1984. Depuis 1993, le
milieu terrestre est également observé au moyen de prélevements de sols, de végétaux ainsi que de
produits laitiers et de viandes. Enfin, ce réseau s’est étendu au domaine fluvial en 1998 avec des
prélevements d’eau et de matieéres en suspension. Conjointement a ces extensions, ces différents
volets d’observations ont vu le nombre de leurs stations se multiplier afin d’obtenir des résultats
représentatifs des principales zones géographiques, climatiques ou hydrologiques du territoire

francais.
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Au total, plus de 35 stations ont été implantées sur tout le territoire métropolitain afin de
suivre I’évolution des niveaux d’activité dans I’environnement francais. La figure 1-1 illustre cette
répartition en localisant les stations des différents observatoires en métropole. Le réseau OPERA
s’étend également aux territoires extérieurs a la métropole avec des stations atmosphériques
implantées a la Réunion et a Tahiti. Dans le cadre de notre étude, seules les données issues des
prélevements atmosphériques seront exploitées pour I’étude de la rémanence atmosphérique de

radionucléides artificiels.
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Figure 1-1: Localisation des stations des différents observatoires de la radioactivité dans
I’environnement en France métropolitaine. Les cercles vert représentent les implantations du
réseau marin, en bleu celles du réseau fluvial, en jaune les stations de I’observatoire terrestre et en

rouge les stations atmosphériques.
1.1.2 - Les missions du réseau OPERA

Le but initial du réseau OPERA lors de sa création en 1958 était d’identifier les essais
nucléaires atmosphériques réalisés par les différentes nations via la collecte des retombées
atmosphériques. L’obtention de chroniques sur des échelles de temps relativement longues a
rapidement permis de dépasser cet objectif initial de renseignement en offrant I’opportunité de
suivre sur le long terme les évolutions des niveaux d’activité de différents radionucléides artificiels
ou naturels. Ces chroniques servent ainsi de base a de nombreuses études et projets de recherche
ayant pour objectifs d’améliorer la connaissance sur les processus régissant les distributions spatio-
temporelles et les transferts des radionucléides d’origine naturelle ou artificielle dans les différents
milieux de I’environnement.

Un objectif complémentaire également recherché dans le cadre de ce réseau est de
déterminer les niveaux d’activité constituant I’état de référence représentatif du bruit de fond
ambiant dans les différents compartiments de I’environnement. Pour mener a bien cette mission,

I’IRSN s’est efforcé au cours du temps d’adapter ses dispositifs de collecte, de traitements et de
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mesure de maniére a disposer le plus fréquemment possible de résultats significatifs et ce, malgré
une constante diminution des niveaux d’activité ambiants, en raison notamment de réglementations
plus restrictives concernant les rejets.

Récemment, la partie atmosphériqgue du réseau d’observation de la radioactivité dans
I’environnement a vu son champ d’action élargi en intégrant I’ensemble des autres réseaux de
surveillance déployé par I’IRSN sur le territoire francais. Ces différents réseaux se différencient
principalement par leur sensibilité ainsi que par leur réactivité due a la nature des équipements
déployés. Le premier de ces réseaux, le réseau TELERAY dédié a la détection et a I’alerte
d’accidents, est composé de sondes mesurant en temps réel et en continu le débit de dose induit
par le rayonnement gamma de I’air ambiant. Les 164 balises qui le composent sont déployées pres
des sites nucléaires ainsi que sur les toits des préfectures de la plupart des départements francais
et sur quelques sommets montagneux. Sa mission premiere étant la surveillance en continu du débit
de dose ambiant, ce réseau se doit d’étre trés réactif. Ce dispositif d’alerte permet une détection
en temps réel des événements significatifs avec une limite de détection de I’ordre de 10 Bq.m™.
En complément de ce réseau de télésurveillance, le réseau AS composé de 44 stations, est utilisé
pour caractériser une situation accidentelle. Ses stations collectent les aérosols ambiants sur des
filtres journaliers avec un débit de I’ordre de 10 m®.h™. Les filtres en fibres de cellulose (mélange
de fibres de verre et de cellulose depuis 2010) sont ensuite envoyés en laboratoire pour réaliser la
mesure du niveau d’activité. De part son principe de fonctionnement, ce réseau ne dispose pas
d’une grande réactivité mais permet de mesurer des niveaux ambiants significativement plus faibles
que le premier réseau décrit précédemment, de I’ordre de 10 & 10 Bg.m™. Ce réseau bénéficie
d’une densité relativement importante ainsi que d’une proximité aux sites nucléaires et la
possibilité de discrétiser un évenement avec un pas de temps journalier. Enfin, le réseau OPERA,
avec des stations fonctionnant de 350m®.h™ & 700m*.h™* pour la derniére génération, offre la plus
grande sensibilité avec des limites de détection pouvant étre inférieures & 107 Bq.m™. Ce gain est
obtenu au détriment de sa réactivité puisque les préléevements se font sur des durées relativement
longues, 5 jours en moyenne, et que la mesure des prélevements obtenus nécessite des durées de
comptage importantes, soit a minima 48 heures.

L’ensemble de ces réseaux permet alors d’appréhender et de caractériser une large gamme
de situations allant du bruit de fond ambiant jusqu’a une situation accidentelle, grace d’une part a
un compromis variable entre la sensibilité et la réactivité et d’autre part a une optimisation de la
couverture spatiale du territoire frangais (Figure 1-2).

Au vue de la situation radioécologique actuelle, seuls les prélevements réalisés par les
stations de collecte du réseau OPERA permettent d’obtenir régulierement des mesures
significatives. Dans la suite de notre étude, nous n’exploiterons donc que les données issues de ce

réseau d’observation.
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Figure 1-2 : Localisation des stations composant les différents réseaux de la surveillance
atmosphérique déployés par I’IRSN (en haut a gauche: réseau TELERAY, en haut a droite: réseau AS,
en bas: réseau OPERA)

1.1.3 - Les sites d’observations

Le réseau d’observation permanente de la radioactivité dans I’atmosphére est donc
composé de 10 stations, dont une seule actuellement implantée dans I’hémisphére sud a Tahiti. Les
mesures de cette station ne seront pas exploitées dans le cadre de ce travail di en partie a un
niveau ambiant résiduel d’origine artificielle significativement inférieur et également en raison de
la diversification des processus impliqués localement dans la rémanence de cette radioactivité. Sur
les dix dernieres années, la moyenne du niveau ambiant résiduel d’origine artificielle y est un ordre
de grandeur plus faible que la moyenne métropolitaine. La station implantée en Corse n’ayant
démarrée que trés récemment, les données acquises ne sont pas exploitées dans le cadre de ce
travail. Notre étude se limitera ainsi aux données acquises par les 8 stations restantes implantées
sur le continent. Ces stations atmosphériques ont été réparties afin d’étre représentatives des

grandes influences climatiques. La table 1-1 donne leurs principales caractéristiques.
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Latitude Longitude Altitude Démarrage Environnement
(° Nord) (° Est) (métres)
Alencon 48.45 0.12 144 1977 Périurbain
Bordeaux-Mérignac 44.83 -0.68 0 Mai - 1968 Urbain
Charleville-Mézieres | 49.78 4.63 150 Janvier - 1959 Périurbain
Clermont-Ferrand 45.73 3.1 685 Novembre - 2004 Rurale
Dijon 47.35 5.05 270 1960 Urbain
Orsay 48.7 2.18 100 1958 Périurbain
Puy-de-Déme 45.8 2.97 1465 Novembre - 2004  Bruit de fond régional
Seyne-sur-Mer 43.1 5.88 0 Avril - 1988 Urbain

Table 1-1 : Caractéristiques des sites de prélevement du réseau OPERA
1.1.4 - Les équipements des stations

Chacune des stations du réseau OPERA dispose d’un équipement intégré permettant la
collecte des particules en suspension dans I’air ambiant. En raison du renouvellement en cours des
stations de collecte du réseau OPERA, deux types de collecteurs ont été utilisés durant la période
d’étude selon le site considéré. Le collecteur d’ancienne génération avec un débit moyen de 300
Nm3.h™(1), et le collecteur de nouvelle génération, appelé « TGD » pour Trés Grand Débit, qui
fonctionne & un débit moyen de 700 Nm®.h™. Une illustration de ces deux types de collecteurs est
donnée dans la figure 1-3.

Ces collecteurs permettent de prélever I’ensemble des particules en suspension dans
I’atmosphére par filtration, sans systeme de coupure. Les filtres utilisés sont constitués de 4
couches de polypropyléne, de dimension 28 cm x 46.8 cm et de surface de filtration effective de
24.5 cm x 44.5 cm. Ces filtres présentent une efficacité de collecte de 99% pour les particules de
diametre aérodynamique supérieur a 150nm et un minimum d’efficacité de 95% pour les particules
de 30nm (Figure 1-4), pour une vitesse de passage de I’ordre de 0.8 m.s™ correspondant & un débit
de 300 m*.h™.

(1) Nm*.h™* = Normaux métres cube par heure : volume rapporté aux conditions standards de
pression et de température.
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Figure 1-3 : Collecteurs d’ancienne génération (gauche) et de nouvelle génération TGD (droite).
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Figure 1-4 : Courbes d’efficacité des filtres de collecte en polypropyléne des stations OPERA en

fonction du diamétre des particules échantillonnées.

Située au-dessus du porte filtre et orientée vers le filtre de collecte, une sonde de type Nal
(cristal d’iodure de sodium) réalise une mesure continue du rayonnement gamma ambiant (figure 1-
5). L’objectif initial de cette mesure était de pouvoir visualiser une augmentation du rayonnement
gamma au cours du préléevement due a I’accumulation de matiére sur le filtre de collecte. Cette
information était destinée a [I’identification d’un évenement radiologique a I’origine d’une
augmentation significative du niveau d’activité au cours de la période de collecte.

Le signal d’accumulation se superposant aux variations journalieres de plus fortes
amplitudes liées au cycle nycthéméral de la concentration des descendants du radon, comme
I’illustre la figure 1-5, cette mesure ne permet pas de délimiter ou d’identifier un épisode
particulier. Cependant, la variabilité quotidienne du signal peut étre utilisée pour estimer un niveau

de ventilation dans les basses couches de I’atmosphére comme il en sera discuté dans la partie 5-4.
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Figure 1-5 : Sonde Nal équipant les stations de collecte (gauche) et illustration du signal fourni par
la sonde (droite) a la station d’Alencon entre le 1* et le 31 ao(t 2005. Les données ont une

résolution temporelle de 10 minutes et sont exprimées en nombre de coups par seconde.
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Figure 1-6 : Photographie des différents équipements composant un site de prélevement.

En complément a la collecte d’aérosols et a la mesure du rayonnement gamma ambiant, ces
stations sont également équipées de capteurs météorologiques afin de mesurer la température, la
pression atmosphérique, la direction et I’intensité du vent ainsi que I’humidité relative. L’ensemble
de ces données ont une résolution temporelle de 10 minutes. Les sites de prélevements sont
également équipés d’un collecteur de retombées atmosphériques totales, somme du dépdt sec et
du dépdt humide. La station de La Seyne-sur-Mer est également équipée d’un collecteur découvrant

afin d’isoler les retombées par temps de pluie, correspondant au dépét humide, et permettre une
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estimation de la contribution des retombées seches sur le dépdt total. La figure 1-6 montre une
photographie d’un site de prélevement d’aérosols avec I’ensemble des équipements présentés dans

cette partie.

1.1.5 - Les prélévements

Les stations atmosphériques du réseau OPERA effectuent des prélevements de particules en
suspension a une hauteur de 1.65 m, représentative de la hauteur moyenne d’inhalation d’un
adulte. Les niveaux ambiants des radionucléides artificiels étant actuellement tres faibles, il est
nécessaire de collecter un maximum de matiere sur un méme filtre pour atteindre des niveaux
d’activité supérieurs aux limites de détection. Ainsi, la durée d’échantillonnage doit étre la plus
importante possible pour augmenter la sensibilité des mesures. A I’inverse, pour permettre une
interprétation pertinente des résultats obtenus, la durée de prélevement doit idéalement étre la
plus courte possible afin de discrétiser au mieux les événements météorologiques ou radiologiques
contribuant aux variations des niveaux d’activité. En raison des niveaux ambiants actuels, il est
nécessaire de disposer en moyenne et en routine d’un prélevement correspondant a la filtration
d’un volume d’air d’environ 35 000 m® pour obtenir une mesure supérieure aux limites de détection.
Les stations de prélévement fonctionnant & un débit de 300 m®.h?, ce volume correspond & une
période de filtration de I’ordre de 5 jours.

Pour toutes les stations, les filtres sont remplacés les 5, 10, 15, 20, 25 et le dernier jour de
chaque mois. Pour les mesures en routine, deux filtres contigus sont placés simultanément sur le
détecteur afin d’optimiser le nombre de mesures significatives. La fréquence d’acquisition des
niveaux de radioactivité dans les aérosols est ainsi en routine de 10 jours. Rétrospectivement,
chacun des filtres peut ensuite étre mesuré séparément afin de permettre une étude particuliére

sur une base temporelle demi-décadaire.

1.2 - Les données issues du réseau OPERA

Deux types de mesures sont réalisés sur les échantillons obtenus a partir des préléevements
des stations OPERA. Une premiére détermination gravimétrique est réalisée par la pesée des filtres
avant et apres exposition sous des conditions de température et d’humidité similaires (24 heures en
étuve a 40 °C). Cette mesure, réalisée en routine depuis mars 2007, permet d’estimer la masse
totale de particules en suspension prélevée durant I’échantillonnage. Le second type de mesure
consiste a déterminer les niveaux d’activité de différents radionucléides présents dans I’échantillon

par spectrométrie gamma.

24



1.2.1 - La spectrométrie gamma

La mesure de I’échantillon est confiée au Laboratoire de mesure de la radioactivité dans
I’environnement (LMRE) de I’'IRSN (DEI/STEME/LMRE) a Orsay (91), ou les filtres sont réceptionnés et
conditionnés. Ce laboratoire dispose d’une batterie de détecteurs entourés de plomb archéologique
de trés faible activité, eux-mémes située dans une salle de mesure blindée par un mur de briques
de plomb de faible activité intrinséque, d’une épaisseur de 10 cm et recouvert de plaques de cuivre
électrolytique de 0.5 cm d’épaisseur, le tout situé au deuxieme sous-sol du batiment sous une dalle
de béton pleine de 3 m d’épaisseur. Ce dispositif permet de limiter en partie I'impact du
rayonnement cosmique sur la mesure réalisée. Pour optimiser les limites de détection, I’air des
salles de mesures est ventilé et filtré en permanence a partir d’une prise d’air faite a une hauteur
d’une dizaine de metres, afin de réduire la concentration en radon et celle de ses descendants.
Dans le cas d’échantillons de trés faibles activités, la mesure est réalisée au Laboratoire Souterrain
de Modane (LSM) ou la protection vis-a-vis du rayonnement cosmique est assurée par une épaisseur
de roche d’environ 1 700 m.

Chaque filtre de préléevement est thermocomprimé puis conditionné avec un second filtre
contigu dans une géométrie de 60 ml, géométrie standard du LMRE pour laquelle existe un étalon en
résine équivalent eau, provenant du Laboratoire des Etalons et Intercomparaison de I’IRSN
(DEI/STEME/LEI). Les filtres conditionnés sont mesurés sur 1I’un des 7 détecteurs du LMRE. Leurs
caractéristiques en efficacité relative, résolution et bruit de fond sont reportées dans la table 1-2.

L’analyse par spectrométrie gamma permet une mesure quantitative de plusieurs
radionucléides présents dans I’échantillon prélevé. Le principe général de cette technique consiste
a mesurer les émissions de photons gamma issus des désintégrations radioactives. Chaque
radionucléide ayant une énergie d’émission caractéristique, les spectres en énergie obtenus
permettent de quantifier leur concentration. Un exemple de spectre obtenu par spectrométrie
gamma est donné dans la figure 1-7. Sur ce spectre, il est possible de distinguer le pic
caractéristique du Plomb-210 a 46 keV ainsi que celui du Béryllium-7 a 477 keV et également
quelques raies caractéristiques de la radioactivité naturelle ambiante a 1460 keV pour le
Potassium-40, 2 614 keV pour le Thallium-208, 911 keV pour I’Actinium-228 ou encore le Bismuth-
214 a 609 keV, puisque ce détecteur ne se trouve pas dans la salle blindée qui protége de cette
radioactivité ambiante. Le pic aux alentours de 662 keV correspondant a la détection du césium-137
a partir de la raie d’émission gamma du baryum-137 métastable avec lequel il est en équilibre. Les
spectres obtenus par les différents détecteurs sont ensuite analysés a I’aide du logiciel Genie 2000
de Canberra. Pour finir, deux facteurs de correction sont appliqués aux activités obtenues : un
facteur de correction de I’auto-atténuation, calculé a I’aide du logiciel Gammatool, et un facteur
de correction de coincidences calculé avec le logiciel GeSpeCor.

Les temps de comptage sur les détecteurs sont compris entre 160 000 et 480 000 secondes.
Les limites de détection typiques ainsi obtenues sont pour le césium-137 de 0.1 pBg.m™ et de 0.05

uBg.m™ pour les mesures & Modane.
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Nom  Fabricant Type de détecteur Localisation Efficacité Résolution (keV) BdF
relative (%) (min'™)
ab9 a661 a1332
keV keV keV

59C  Canberra BEGe LMRE salle 59 0.6 1.2 1.7 ~40-50
blindée *

61C  Canberra BEGe LMRE salle 61 06 12 17 400
blindée *

540  Ortec Profile X LMRE salle 54 06 12 17 400
blindée *

550  Ortec Profile X LMRE salle 55 06 1.2 1.7 4050
blindée *

51C Canberra | CO@xial type N avec systeme anti- LMRE 51 0.9 14 1.8 6 (%)

Compton (Nal)
640  Ortec Coaxial type N avec systéme anti- LMRE 64 0.9 1.4 1.9 10 (*%)
cosmique (scintillateurs plastique)
52E Eurysis Coaxial type N LSM 52 1.0 1.4 1.9 0.2 (¥

(*) : sur la gamme 30 - 1 600 keV.
(**) : sur la gamme 30 - 2 700 keV.

Table 1-2 : Caractéristiques des détecteurs du LMRE utilisés pour la mesure des filtres d’aérosols
des stations OPERA.
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Figure 1-7 : Spectre obtenu sur la voie anti-coincidence du systeme anti-Compton (51C) en 400 000
secondes.

1.2.2 - Les radionucléides mesurés
L’analyse par spectrométrie gamma permet de mesurer directement ou indirectement les
niveaux d’activité de plusieurs radionucléides d’origine naturelle ou artificielle présentés ci-apreés.

Les énergies d’émission des raies gamma données dans les parties suivantes correspondent aux pics

d’énergie utilisés pour leur détection.
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1.2.2.1 - Les radionucléides naturels

Le béryllium-7, radionucléide a vie courte (Ty, = 53.3 jours), a une raie d’émission
caractéristique a 477.6 keV. Il est formé dans la haute atmosphére par des réactions de spallation?
entre les rayons cosmiques et les molécules de N, O et C présentes dans I’atmosphere. Se formant
principalement dans la stratosphére, a 67 % contre 33 % dans la troposphére, ce radionucléide est
utilisé pour étudier les échanges entre ces deux couches atmosphériques (Gerasopoulos et al.,
2001 ; Abe et al., 2009). Sa concentration est fonction de I’altitude et dépend également de la
latitude (Kulan et al., 2006). Le taux de formation de ce radionucléide présente un cycle de 11
années a rapprocher du cycle solaire et de son activité, ces deux cycles se trouvant étre en
opposition de phase (Kulan et al., 2006). Le taux de formation du ‘Be est alors corrélé a I’intensité
des rayons cosmiques a I’origine de sa formation. Apres sa formation, ce radionucléide se trouve
attaché aux aérosols ambiants dans le mode accumulation (Papastefanou et loannidou, 1996 ;
Winkler et al., 1998 ; Papastefanou, 2006) et atteint la surface terrestre principalement par dépot
humide (Caillet et al., 2001 ; Likuku, 2006 ; Duenas et al., 2009). Sous nos latitudes, sa
concentration dans I’air présente également un cycle annuel, avec un maximum au printemps et a
I’été, di a une fréquence plus importante des intrusions d’air stratosphérique a cette période et un
mélange vertical dans les basses couches plus efficace (loannidou et al., 2005 ; Kulan, 2006 ; Valles
et al., 2009 ; Duenas et al., 2009 ).

Le sodium-22 est un émetteur gamma (1 275 keV) a vie longue (T, = 2 605 ans). Ce
radionucléide a principalement une origine cosmogénique et se forme par réaction de spallation
entre les rayons cosmiques et I’argon dans la haute atmosphére. Sa concentration dans les basses
couches peut également étre utilisée pour étudier la dynamique des processus atmosphériques
(Tokuyama et Igarashi, 1998 ; Jasiulionis et Wershofen, 2005).

Le potassium-40 est un élément primordial et émetteur gamma (1 460 keV) a vie tres longue
(T2 ~ 10° ans). Cet isotope est trouvé a I’état de trace dans le potassium naturel puisqu’il
représente, en termes de fraction molaire, 0.01% du potassium total trouvé sur la surface terrestre
(Isotopic Compositions of the Elements, 2001). Le potassium est un nutriment essentiel pour la
biomasse et pour I’homme. Son isotope radioactif se retrouve alors dans la majorité des types de
sols et dans la végétation. Il est responsable de la majorité de la radioactivité du corps humain, soit
environ 4 000 Bq chez un adulte. Il peut étre utilisé comme radio-traceur de particules minérales
(Hernandez et al., 2005 ; Karlson et al., 2008 ; Valles et al., 2009) ou de celles issues de la
combustion de biomasse (Bourcier et al., 2010).

Le plomb-210, a vie relativement longue (T, = 22.3 ans), présente une raie d’émission
gamma a 46.5 keV. Il est issu de la chaine de désintégration de I’uranium-238 présent dans les sols
et est I’un des descendants du gaz radon. Son introduction dans I’atmospheére se fait par deux voies
distinctes. Il est soit formé directement dans I’atmosphere par les désintégrations successives du

radon-222 (3.8 jours) suite a son exhalation sous forme gazeuse a partir des sols, on parle alors de

2 Réaction nucléaire ou des fragments de décomposition sont émis lors de I’interaction entre un
noyau cible et une particule incidente de grande énergie.
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plomb en excés ou non supporté, soit formé dans les sols et intégrant le compartiment
atmosphérique lorsque des particules de sols sont remises en suspension, on parle alors de plomb
supporté. La figure 1-8 présente schématiquement cette suite de désintégration. Aprés sa
formation, il s’attache a des aérosols majoritairement submicroniques (Winkler et al., 1998 ;
Papastefanou et loannidou, 1996 ; Camacho et al., 2009). De part sa source de production, sa
concentration diminue lorsque I’altitude croit ou au dessus des surfaces marines. Il peut alors étre
utilisé pour tracer les masses d’air continentales (Caillet et al., 2001 ; Likuku, 2006) et sert de base
a de nombreuses études sur la dynamique des processus atmosphériques, le plus souvent en
complément de radionucléides d’origine cosmogénique comme le Be (Caillet et al., 2001 ;
loannidou et al., 2005 ; Papastefanou, 2006 ; Likuku, 2006 ; Abe et al., 2009 ; Duenas et al., 2009).
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Figure 1-8 : Schéma de la chaine de désintégration du *’Rn au #°Pb
1.2.2.2 - Les radionucléides artificiels

L’iode-131 est un émetteur gamma (364 keV) a vie courte (Ty, = 8.04 jours). Il peut étre
produit naturellement lors de réactions spontanées se produisant dans I’uranium naturel ou avoir
une origine anthropique. C’est un radionucléide important d’un point de vue sanitaire en raison de
sa grande mobilité, sa grande réactivité chimique, sa bonne assimilation dans I’organisme et
également son accumulation dans la glande thyroide (AIEA, 1996 ; OCDE, 2002 ; AIEA, 2005). Des
guantités importantes ont été libérées dans I’environnement lors des divers accidents nucléaires au
siecle dernier. L’accident de Tchernobyl, le plus important d’entre eux, a libéré a lui seul une
quantité de **'I comprise entre 1.2 et 1.8 10" Bq (UNSCEAR, 2000 ; OCDE, 2002 ; AIEA, 2005). Du

fait de sa courte période radioactive, la quantité totale d’**'| déposée sur I’ensemble de la planéte
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a rapidement disparue (Renaud et al., 2007). Ainsi, ce radionucléide ne peut étre traité dans le
cadre de ces travaux s’intéressant aux processus de remise en suspension a partir d’anciens dépots.

Le césium-134 est un émetteur béta de période de décroissance radioactive de 2.1 années.
Son introduction dans I’environnement est consécutive a I’accident de Tchernobyl en 1986 et de
I’ordre de 50 10" Bq (UNSCEAR, 2000 ; OCDE, 2002 ; AIEA, 2005). A I’inverse de I’**!1, sa période de
décroissance radioactive permet de considérer un dép6t au sol plusieurs années aprés un rejet
accidentel (Schimmack et Schultz, 2006). L’évolution des niveaux d’activité associés a ce
radionucléide sera discutée ultérieurement.

Le césium-137 est un émetteur béta (B°) a vie relativement longue (Ty/, = 30.07 ans). |l est
mesuré indirectement par spectrométrie gamma a partir de la raie d’émission a 661,7 keV de son
fils, le ®™Ba (Ty, = 2.55 minutes) (figure 1-9). Ce radionucléide a la particularité d’étre
exclusivement d’origine anthropique et est produit lors de la fission de I’'uranium. Ces principales
voies d’introduction dans I’environnement sont les essais nucléaires atmosphériques, les rejets
accidentels et & un moindre niveau le cycle du combustible (cf. partie 1.3.1). Le *¥'Cs appartient a
la classe des métaux alcalins. Dans I’environnement, son comportement chimique est trés proche de
celui du potassium, le *¥Cs et le “°K pouvant dés lors é&tre considérés comme des analogues d’un
point de vue chimique. Il peut étre intégré au cycle biologique de facon similaire aux nutriments
essentiels a la croissance des végétaux. Dans la majorité des sols, ce radionucléide est considéré
comme tres peu mobile en raison de sa grande affinité avec les alumino-sillicates, de la famille des
argiles, et se retrouve majoritairement dans les couches superficielles plusieurs années apres son
introduction (Colle et al., 2005). De maniere générale, il est I’un des radionucléides les plus étudiés
dans I’environnement de part sa biodisponibilité, sa période de décroissance radioactive

relativement longue et sa toxicité radiologique.

137Cs T,, =30.07 ans
5 (0.514 MeV)
94.6 %
(1.176 MeV)
5.4 % 13'/mBa T,, = 2.55 minutes

Y | (661.7 keV)
85 %
1373 Stable

Figure 1-9 : Schéma simplifié de la chaine de désintégration du **¥'Cs.
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1.2.3 - Les niveaux d’activité dans I’air

Les niveaux d’activité dans I’air des différents radionucléides décrits précédemment
peuvent varier suivant la saison, leur cycle de formation, les rejets liés aux activités
anthropogéniques... Sur des échelles de temps assez longues, les niveaux d’activité des
radionucléides d’origine naturelle sont relativement constants. Pour les radionucléides d’origine
anthropique, leur niveau d’activité dans I’air, et dans I’environnement en général, va dépendre de
Iintensité des rejets et de leur période de décroissance radioactive. Ainsi, leur niveau d’activité
dans les aérosols est maximal dans les premiers temps suivant un rejet et diminue ensuite
rapidement apres leur introduction.

La figure 1-10 présente sur un méme graphique la distribution des niveaux d’activité porté
par les aérosols des principaux radionucléides mesurés dans les prélevements réalisés par les
stations du réseau OPERA. A partir de cette figure, une distinction évidente peut se faire entre les
radionucléides naturels et ceux d’origine artificielle. Les activités volumiques de naturels ont une
distribution trés peu dispersée et centrée sur leur valeur moyenne comme le montre la distance
entre les 1 et 3°™ quartiles. La moyenne et la médiane sont ainsi quasiment confondues. Ces
profils de distribution sont caractéristiques d’un taux de formation continu. A I’inverse, ceux
d’origine artificielle présentent des distributions beaucoup plus étalées, avec des différences
significatives entre les valeurs des 1% et 3°™ quartiles allant jusqu’a plus d’un ordre de grandeur,
des valeurs de leur moyenne tres nettement supérieures a la valeur médiane de leur distribution
(allant jusqu’a plus de 3 ordres de grandeur dans le cas de I’**!1), et une amplitude de leur
distribution pouvant atteindre plus de 7 ordres de grandeur entre les deux valeurs extrémes (cas du
B37Cs). Ces profils caractéristiques de distributions s’expliquent par des activités volumiques
maximales mesurées consécutivement a leurs rejets dans I’environnement et une décroissance
progressive en I’absence de rejet additionnel pouvant aller jusqu’a la disparition rapide du
radionucléide suivant sa période de décroissance radioactive. Une distinction supplémentaire peut
apparaitre en s’intéressant au nombre de mesures significatives (supérieures aux limites de
détection), suivant I’origine des radionucléides et leur période de décroissance radioactive (table 1-
3).
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Figure 1-10: Distributions sous formes de « boxplot » des niveaux d’activité de plusieurs
radionucléides a partir de la base de données OPERA atmosphérique. Les extrémités représentent le
maximum et le minimum des distributions ( - ), les bornes des rectangles les 1* et 3°™ quartiles, la

croix la valeur moyenne ( x ) et le tiret la valeur de la médiane ( _).

Radionucléide Ti2 Origine Mesures significatives

Be 53.3 jours Naturelle (cosmogénique) 100 %

Principalement naturelle

2Na 2 605 ans (cosmogénique) 79.66 %
40K ~10° ans Naturelle (terrigéne) 93.06 %
131 8.04 jours Artificielle 7.69 %
134¢cs 2.06 ans Artificielle 18.03 %
137¢cs 30.07 ans Artificielle 89.78 %
21%pp 22.3 ans Naturelle (terrigéne) 99.98 %

Table 1-3 : Période de décroissance radioactive, origine principale et pourcentage de mesures

significatives dans I’ensemble de la base de données OPERA suivant le radionucléide considéré.

Ainsi, les radionucléides ayant une origine naturelle ont un pourcentage de mesures
significatives tres élevé, de 80 % a 100 %. Cette observation s’explique par leur taux de formation
relativement constant a I’échelle de la base de données OPERA et la faible dispersion de leur niveau
d’activité. Le #®Na ayant la plus faible activité volumique moyenne correspond également au

pourcentage de mesures significatives le plus faible pour les naturels. Ce résultat montre qu’a
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I’échelle de temps des prélevements, le taux de formation de ce radionucléide peut varier
entrainant un niveau d’activité inférieur aux limites de détection. Pour les radionucléides d’origine
artificielle, le pourcentage de mesures significatives apparait étre directement fonction de la
période de décroissance radioactive. L’**'I ayant la demi-vie la plus courte présente le plus faible
taux de mesures significatives et inversement pour le *’Cs. Il semble alors nécessaire d’étudier la
chronologie de ces mesures significatives et leur répartition dans le temps ainsi que leur
introduction dans I’environnement d’un point de vue spatio-temporel afin de pouvoir interpréter

correctement ces observations.

1.3 - La chronique OPERA

La base de données OPERA permet d’étudier I’évolution des niveaux d’activité de différents
radionucléides artificiels rejetés dans I’atmosphere. Il est alors possible d’identifier et de quantifier
les différentes phases post-accidentelles associées a une contamination et d’évaluer son importance

jusqu’au retour a la situation de référence précédent I’événement.

1.3.1 - Sources de contaminations radioactives

Durant la seconde moitié du siecle dernier, de grandes quantités de radionucléides
artificiels ont été introduites dans I’environnement en relation avec différentes activités
anthropogéniques. Ces activités ont entrainé une contamination de I’ensemble des compartiments
de la surface terrestre a I’échelle globale. Les principales sources de cette contamination sont les
explosions atmosphériques et souterraines d’armes nucléaires ainsi que les activités industrielles
liées au cycle du combustible a des fins énergétiques au travers d’accidents, d’incidents ou, dans

une moindre mesure, a des rejets autorisés.

1.3.1.1 - Les essais nucléaires

Les essais nucléaires atmosphériques sont la principale cause de dispersion de produits de
fission dans I’environnement. Le premier d’entre eux a eu lieu aux Etats-Unis en juillet 1945. Par la
suite, 543 tirs atmosphériques ont été réalisés par les principales puissances nucléaires (Etats-Unis,
Union Soviétique, Royaume-Unis, France et Chine) en différentes régions du globe, entrainant une
contamination sur I’ensemble des deux hémispheres, avec un marquage plus conséquent dans
I’hémisphere nord ou la majorité des tirs a eu lieu (Figure 1-11). Le dernier tir nucléaire
atmosphérique a été réalisé par la Chine en octobre 1980. Au total, I’ensemble des essais nucléaires
atmosphériques a libéré dans I’environnement une quantité totale de **'Cs de 948.10" Bq
(UNSCEAR, 2000).
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Figure 1-11 : Localisation et puissance des essais nucléaires atmosphériques

Selon la puissance mise en jeu, les particules radioactives ont pu atteindre la stratosphere.
Le seuil de puissance pour ces évenements est estimé a 100 kT équivalent TNT. Ces particules sont
redescendues dans les couches inférieures de la troposphére entre de 2 et 24 mois suivant les
saisons et ont été entrainées par les cellules convectives d’Hadley de la méme fagcon que les
particules radioactives restées dans la troposphére. La circulation générale atmosphérique entraine
alors un dépét surfaciqgue accentué au niveau des moyennes latitudes. Les principaux sites
d’expérimentations étant localisés dans I’hémisphere Nord (figure 1-11), celui-ci totalise 75% de
I’ensemble des retombées radioactives (UNSCEAR, 2000). Au final, les régions situées entre le 40°
et le 50° parallele sont les plus concernées par ces retombées. A I’intérieur des différentes bandes
latitudinales, les dép6ts sont principalement fonction de la pluviométrie, le dép6t humide étant le
processus de rabattement le plus efficace. L’activité surfacique en **’Cs & I’échelle de I’Europe
apparait alors relativement homogéne (figure 1-12), bien que localement des différences puissent
apparaitre. Pour la France métropolitaine, les dépots surfaciques en *’Cs cumulés entre 1945 et
1980 estimés a partir des relevés des précipitations annuelles moyennes présentent une relative
homogénéité et sont majoritairement compris entre 3 000 et 7000 Bq.m™ (Renaud et al., 2008).Les
dép6ts cumulés ne dépassent cette valeur que dans les régions les plus pluvieuses situées
majoritairement en altitude. Au total, I’ensemble du territoire européen totalise un dép6t cumulé
en ¥'Cs issu des retombées des expérimentations nucléaires atmosphériques de 20.10% Bq, soit

environ 2 % du total libéré dans I’environnement suite a ces événements (CEC, 1998).
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Figure 1-12 : Carte de I’activité surfacique en **¥Cs & I’échelle de I’Europe en mai 1986 suite aux

retombées radioactives des expérimentations atmosphériques (CEC, 1998).

1.3.1.2 - Les accidents majeurs

Plusieurs accidents sur des installations civiles et militaires impliquant des rejets radioactifs
significatifs dans I’environnement se sont produits au cours du siécle dernier.

Les accidents de Kyshtym en ex-URSS et de Windscale au Royaume-Unis, tous deux en 1957,
sont les deux principaux accidents impliquant des installations militaires. Sur le site soviétique, 26.6
TBq (26.6 10* Bg) de **'Cs ont été dispersés sur une surface d’environ 20 000 km? suite & I’explosion
d’une cuve de stockage (Myttenaere, 1992 ; UNSCEAR, 1993). Pour le site de Windscale, actuel
Sellafield, la libération de 22 TBq de *’Cs dans I’environnement fait suite & un incendie dans I’usine
de retraitement. Cet accident est I’un des premiers a avoir entrainé une contamination a
I’extérieur des frontiéres du pays responsable.

L’accident de Tchernobyl en Ukraine est le plus grave impliquant une installation nucléaire
civile. Le 26 avril 1986, une succession d’erreurs humaines a entrainé la destruction du cceur du
réacteur de la tranche n°4. La majorité des rejets radioactifs a eu lieu au moment de I’explosion du
réacteur et ont duré jusqu’au 5 mai 1986. L activité totale de I’ensemble des radionucléides rejetés
par cet accident est estimée entre 5 et 14 10 Bq (AIEA, 1996 ; UNSCEAR, 2000 ; AIEA, 2001 ; AIEA,

2005). Les gaz inertes représentent la moitié de I’activité totale rejetée et n’ont entrainé aucun
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dépot au sol (Renaud et al., 2007). Les éléments de faible volatilité se sont déposés a proximité du
site de Tchernobyl et n’ont pas été détectés sur le territoire francais. Inversement, les éléments
facilement volatils comme les isotopes de I’iode et du césium sont les principaux radionucléides qui
ont pu étre transportés sur de longues distances et avoir un impact environnemental et de surcroit
dosimétrique a I’échelle de I’Europe. Parmi ces radionucléides, seuls ceux ayant une période de
décroissance radioactive de I’ordre de la durée de leur transport présentent un réel intérét du point
de vue de leur impact radioécologique. Ainsi, I'iode-131, le césium-134 et le césium-137 sont les
trois radionucléides les plus préoccupants a I’échelle de I’Europe occidentale avec des rejets
respectifs de 1.76.10" Bq, 47.10% Bq et 85 10" Bq (IAEA, 2005).

Une fois émis dans I’atmosphére, ces radionucléides sont transportés par les masses d’air
suivant les conditions synoptiques qui prévalaient pendant les rejets. Les pays européens figurent
parmi les plus touchés par la dispersion des rejets. La figure 1-13 illustre les principales trajectoires

suivies par ces panaches a I’échelle européenne.

866
e 4
s awi
2=
30 avril - 5 mai
e
Trajet des rejets émis le 26 avril Trajet des rejets émis le 27 avril

Figure 1-13 : Principales trajectoires suivies par les panaches correspondant aux rejets successifs
consécutifs a I’accident de Tchernobyl. A : rejets émis le 26 avril et atteignant la Scandinavie le 28
avril (explosion). B : rejets émis le 27 avril et atteignant la France a partir du 30 avril a la suite de
I’incendie (Renaud et al., 2007).

Les niveaux d’activité de I’air ambiant augmentent trés fortement lors du passage des
masses d’air contaminées. A titre d’exemple, le niveau d’activité ambiant en **Cs dans les aérosols
en France est multiplié par 10°. Associées & des précipitations, elles vont entrainer au sol un dép6t
surfacique important. En résulte une contamination des sols trés hétérogene sur I’ensemble des
territoires impactés, représentative de la combinaison du parcours des masses d’air et de la
pluviométrie. La région ou le dép6t surfacique a été maximal est la région a proximité immédiate
de Tchernobyl. A la suite de I’accident, une zone de 30 km autour du site, appelé zone d’exclusion,
est devenue totalement interdite a toute activité humaine. La contamination surfacique en *'Cs y
dépasse les 1480000 Bg.m™?. A I’échelle de I’Europe, de vastes territoires ont également été

contaminés par les dépots consécutifs a I’accident avec des activités surfaciques en *'Cs
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supérieures a 40 000 Bg.m™ (figure 1-14). Les trois pays les plus touchés sont la Fédération de
Russie, la Biélorussie et I’Ukraine avec 30, 23 et 18 % respectivement des dépdts sur I’Europe (De
CEC, 1998). Des régions de dimensions plus réduites peuvent également étre recensées en
Scandinavie, en Europe centrale, en Autriche, au nord de la Gréce ainsi qu’en Suisse, dans le nord
de I’ltalie et dans I’est de la France. La péninsule ibérique est la région européenne la moins

marquée par cet accident.
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Figure 1-14 : Carte européenne des dépots de **’Cs aprés I’accident de Tchernobyl (CEC, 1998 ;
Renaud et al., 2005).

Dans une moindre mesure, la dispersion des rejets suite a I’accident s’est étendue a
I’échelle hémisphérique puisque les masses d’air contaminées ont été détectées jusqu’en Amérique
du Nord et au Japon (AIEA, 2005 ; OCDE, 2002). Toutefois, les dépbts y ont été tres faibles. La
quantité totale de *¥'Cs déposé a I’échelle de I’hémisphére Nord est estimée a 70 PBq (10 Bq)
(UNSCEAR, 2000) dont 64 PBqg en Europe (CEC, 1998).

1.3.1.3 - Les incidents

Un incident est par définition un événement n’ayant qu’un impact limité dans I’espace et le
temps sur les niveaux d’activité dans I’air et un impact radioécologique négligeable a I’extérieur du
site d’exploitation. Ainsi, sur I’ensemble de la chronique OPERA atmosphérique, des augmentations
de I’'activité volumique de I’air apparaissent en relation avec ces événements. L’incinération

accidentelle en 1998 d’une source de **Cs dans une aciérie d’Algésiras en Espagne illustre ce type
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d’événement. L’activité de la source est estimée & environ 10'? Bq (Papastefanou et al., 2005). Cet
événement a entrainé momentanément une augmentation d’un facteur 10° de I’activité volumique
de I’air en France au regard du niveau ambiant alors trés faible. Un évenement de méme nature au
maximum de la période des retombées des expérimentations nucléaires atmosphériques serait passé
inapercu. Cette observation montre qu’il est important de considérer la chroniqgue OPERA dans son
ensemble afin d’apprécier, le plus justement possible, toutes variations du niveau d’activité au
regard des conditions ambiantes.

1.3.2 - L’évolution des niveaux d’activité des radionucléides artificiels dans les aérosols en
France

La majorité des évenements décrits précédemment a eu un impact sur les niveaux d’activité
atmosphériques. La chronique OPERA atmosphérique permet d’avoir un apercu des contributions
respectives de ces évenements (figure 1-15).
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Figure 1-15 : Activités volumiques décadaires du **Cs et **Cs dans les aérosols entre 1969 et 2009
au niveau de I’ensemble des stations OPERA. Les principaux évenements ayant contribués aux

augmentations significatives sont indiqués.

Au regard des niveaux d’activité en **’Cs dans les aérosols, I’activité ambiante moyenne a
été maximale durant la période des essais nucléaires atmosphériques, aux alentours de 100 pBg.m.
De 1954 a 1962, période ou la puissance mise en jeu lors des essais était maximale, le niveau
ambiant était alors de 1 000 uBq.m™. Sur la figure 1-15, la plupart des augmentations de I’activité

en ¥'Cs avant 1980 correspond & la signature d’un tir atmosphérique. La détection de ces

augmentations significatives liée a ces évenements permet de confirmer le transport longue
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distance des particules radioactives rejetées dans I’environnement lors de I’explosion des armes
nucléaires dans I’atmosphere. A la suite de chacun des tirs, une période de décroissance des
niveaux d’activité en **¥Cs, caractéristique de la phase de dépdt, peut é&tre observée. En moyenne
et en I’absence de nouveau rejet, deux années sont nécessaires pour retrouver un niveau ambiant
égal a la situation antérieure a I’évenement. Apres I’arrét total des expérimentations nucléaires
atmosphériques, les niveaux d’activité en **'Cs décroissent jusqu’a atteindre une valeur moyenne
de Uordre de 1 pBg.m™. Le **'Cs n’étant pas impliqué dans les rejets liés a ces essais nucléaires, il
n’est pas détecté sur les filtres de collecte d’aérosols durant I’ensemble de cette période. En

revanche, des niveaux d’activité en %

sont détectés consécutivement a la plupart des tirs
recensés, correspondant a leurs retombées troposphériques.

En 1986, I’accident de Tchernobyl entraine une augmentation des niveaux d’activité du ***Cs
et ©*'Cs, dépassant pour chacun d’eux et sur une courte durée 0.1 Bg.m™. Suite & la période de
rejet, la décroissance des niveaux d’activité est trés rapide. La plus forte décroissance sera

observée pour 1"

(non représenté sur la figure 1-15 en raison de sa courte période de
désintégration). Ainsi, ce radionucléide n’a contribué que trés brievement aux niveaux d’activité
déposés. Pour le *'Cs et *'Cs, la décroissance est également trés rapide et fonction de leur demi-
vie respective. Disposant de mesures en **¥’Cs antérieures & I’accident, il apparait que le bruit de
fond ambiant se trouve fortement marqué par cet événement. Pour le *’Cs, le retour & un niveau
moyen similaire a la situation antérieure a I’accident prend une dizaine d’année tandis que la
disparition du ***Cs dans le compartiment atmosphérique met presque 8 ans, soit environ 4 fois sa
demi-vie.

Sur cette chronique apparait également I’incident d’Algésiras en 1998. De part sa nature,
cet événement entraine une augmentation exclusive du niveau d’activité en **Cs, dépassant les
2000 pBg.m™ au début du moi de juin 1998. A I’inverse de I’accident de Tchernobyl, la quantité
rejetée n’est pas suffisante pour modifier durablement le bruit de fond ambiant et son impact sur
les niveaux d’activité en **’Cs ne perdure pas au-dela d’une vingtaine de jours. Ainsi, la contribution
de cet événement sur les dépots surfacique en **’Cs est négligeable.

Malgré la trés forte diminution des niveaux d’activité en **'Cs au cours des derniéres
décennies jusqu’a un niveau actuel qualifié de traces, nécessitant une constante amélioration des
techniques de prélévement et de mesures, ce radionucléide artificiel reste présent dans notre
atmosphére. Bien que le '*Cs puisse encore exceptionnellement étre détecté dans certaines
matrices terrestres, son absence du compartiment atmosphérique ne permet pas de I’étudier dans
le cadre de ces travaux. Ainsi, des trois radionucléides recensés pour leur impact radioécologique
en France, seul le *¥'Cs présente une période de décroissance radioactive suffisamment longue pour
étre encore détecté et quantifié dans I’atmosphére. L’étude des processus impliqués dans la
rémanence de radionucléides artificiels antérieurement déposés se fera uniquement sur la base des
mesures de ce radionucléide dans le compartiment atmosphérique. Par la suite et pour I’ensemble
de cette étude, nous traiterons donc exclusivement du **'Cs qui est le radionucléide d’intérét pour

son impact radiologique sur le long terme.
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1.3.3 - Les principaux mécanismes de I’évolution des niveaux d’activité

Les retombées stratosphériques représentent 78 % des retombées totales des tirs
atmosphériques, contre 10 % pour les troposphériques et 12 % pour les retombées locales. Cette
proportion associée au temps de résidence moyen dans la stratosphére des particules radioactives
expliquent le temps d’épuration moyen de I’atmosphere de deux ans, estimé dans ce cas comme le
temps nécessaire pour revenir au niveau ambiant antérieur au rejet. Aprés l’arrét des essais
atmosphériques en 1980, les niveaux d’activité en '*'Cs ne cessent de diminuer, illustrant
I’épuration progressive du compartiment atmosphérique. De nos jours, I'intégralité du *'Cs
initialement rejeté dans I’atmosphére suite a ces événements s’est déposée sur la surface terrestre.

Suite aux rejets de I’accident de Tchernobyl, une premiére période de décroissance tres
rapide des niveaux d’activité moyens est observée. Entre 1986 et 1988, le niveau annuel moyen en
B37Cs passe de plus de 11 000 a 5.63 pBg.m™ (figure 1-16). Cette phase est appelée phase post-
accidentelle a court et moyen terme, le court terme étant la premiére phase de décroissance
observée sur la figure 1-15 de I’ordre de quelques jours et le moyen terme étant la phase suivante
de I’ordre de 2 ans. L’ensemble de ces deux phases est également appelé la phase de dépdt di a la
prépondérance de ce processus sur les variations du niveau d’activité durant cette période.

Au lieu de poursuivre la tendance observée durant les deux premiéres années consécutives a
I’accident, la diminution du niveau moyen d’activité en *'Cs ralentit ultérieurement. Cette
tendance est clairement observée jusqu’au début des années 2000. Ce changement dans I’évolution
du niveau d’activité moyen entre ces deux premiéres phases est imputable a deux phénomeénes de
natures totalement différentes. D’une part, le compartiment atmosphérique s’épure
progressivement. Bien que la nature et I’intensité des processus de dép6t restent inchangées, leur
efficacité vis-a-vis du rabattement du “*’Cs est de moins en moins efficace puisque la quantité
encore présente dans I’atmosphére est de plus en plus faible. D’autre part, la contribution de
I’ensemble des processus de remise en suspension est de méme amplitude que les niveaux résiduels.
Il en résulte alors une variabilité des niveaux d’activité. Comme pour les processus de dépobt, la
nature de ces processus et leur intensité restent globalement constantes au cours du temps.
Simplement, la quantité de *'Cs au sein des matrices soumises aux processus de remise en
suspension augmente sous I’effet du dépot continu issu du compartiment atmosphérique. En faisant
I’hypothése réaliste d’une vitesse d’accumulation plus importante que la vitesse de migration dans
les sols, la quantité de particules porteuses de **'Cs remises en suspension dans I’atmosphére
augmente ainsi progressivement, de la méme maniere qu’augmente la quantité déposée. Toutefois,
la contribution des processus de dépot sur les niveaux d’activité en **¥Cs dans les aérosols reste
prépondérante puisque la tendance a la décroissance continue d’étre observée jusqu’au début des
années 2000. Le retour a la situation radiologique antérieure a I’accident de Tchernobyl prend ainsi
une dizaine d’année. L’ensemble de cette période est ainsi qualifiée de post-accidentelle a long
terme. En I’absence de manifestation des processus de remise en suspension, la période durant
laquelle le bruit de fond se trouve modifié et le délai de retour a la situation radioécologique

antérieure auraient pu étre plus courts.
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Figure 1-16 : Evolution de I’activité annuelle moyenne en *'Cs dans les aérosols en France
métropolitaine de 1986 a 2009 (cercles noirs) avec le tracé des tendances de décroissances
exponentielles (courbes pleines de couleurs) et le coefficient de corrélation associé. La contribution
de I'incident d’Algésiras sur la moyenne de I’année 1998 n’est pas prise en compte. Les différentes
couleurs de tracés illustrent les différentes phases décrites dans le paragraphe correspondant. Les
croix représentent la décroissance radioactive du *¥Cs (T, = 30.07 ans) & partir du début de

chacune des phases.

A partir du début des années 2000, I’évolution des niveaux d’activité suit une nouvelle
tendance. L’activité annuelle moyenne en *'Cs se stabilise aux alentours de 0.3 uBg.m™. Le niveau
moyen de cette période est le plus faible jamais mesuré depuis la création de I’observatoire OPERA.
L’acquisition de mesures significatives n’est alors rendu possible que par I’amélioration réguliere
des techniques de prélévement et de mesure. Cette nouvelle tendance trouve également son
explication dans la compétition entre les processus de dépdt et de remise en suspension. Comme
précédemment, les caractéristiques intrinseques de ces processus restent inchangées. En revanche,
I’ensemble du **'Cs initialement présent dans le compartiment atmosphérique s’est déposé au sol
au cours des périodes précédentes. Le compartiment atmosphérique n’est ainsi plus le réservoir
prépondérant du *’Cs au profit du compartiment terrestre. Les différents processus de remise en
suspension qui y prennent place réalimentent le compartiment atmosphérique. Les particules mises
en suspension sont ensuite de nouveau déposées au sol suivant les différents mécanismes de dépét.
Cette nouvelle tendance de décroissance trés lente avec un niveau d’activité moyen quasiment
constant est ainsi la manifestation d’un équilibre entre I’efficacité des deux processus antagonistes.
Ayant atteint un niveau ambiant plus faible que celui antérieur a I’accident de Tchernobyl, cette
période n’est plus qualifiée de post-accidentelle. Elle est nommée phase de rémanence puisque le

137Cs présent dans I’atmosphére n’est plus issu directement des rejets consécutifs a I’accident mais
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provient de I’ensemble des dépéts surfaciques ayant pour origine I’ensemble des événements
décrits précédemment.

Pour chacune des trois phases, la période d’épuration effective moyenne de I’atmosphére
en ’Cs est calculée. L’évolution du niveau d’activité moyen en *¥'Cs dans I’atmosphére suivant une
tendance exponentielle (figure 1-16), cette période se calcule comme le temps moyen nécessaire
pour que le niveau d’activité moyen diminue de moitié, a I'image de la décroissance radioactive,

d’aprés la formule :

A(t) = Ay.exp(-At) , avec 2 =In(2)/T,,,

Ao : activité en *¥'Cs [uBq.m™®] mesurée au début de la phase considérée,
A(t) : activité en *¥'Cs [uBq.m™®] mesurée a I’instant t ,

T1/2 : période effective d’épuration du compartiment considéré.

La moyenne de I’ensemble des périodes effectives d’épuration a I’intérieur de chaque phase
est calculée pour rendre compte des possibles différences interannuelles et est reportée sur la
figure 1-16. Le recours a ce calcul présente certaines limites et peut étre discuté. L’approximation
de décroissance exponentielle ne peut étre validée que pour la seconde et troisieme phase avec des
coefficients de corrélation et une significativité satisfaisants. La premiére phase étant composée de
3 points, I"approximation par une décroissance exponentielle n’a pas été utilisée. Toutefois, en
gardant a I’esprit les précautions d’usage de ces calculs et leurs limites, ces résultats permettent
de discuter sur les différences d’évolution des trois phases observées.

Au cours de la seconde période qualifiée de post-accidentel lointain, cette période
d’épuration est relativement courte (T;,,= 3 ans). Cette période estimée sur la base des moyennes

annuelles des mesures décadaires est trés loin de la période de décroissance radioactive du *'Cs
égale a 30.07 ans.

Au cours de la derniere phase, dite de rémanence, la période d’épuration effective
moyenne de I’atmosphére est égale a 17 ans. Bien que I’atmosphéere ne soit plus le réservoir
principal du ™*’Cs et qu’il soit concevable que la contribution des processus de remise en suspension
ne présente pas de variation interannuelle significative, la période d’épuration calculée se
rapproche de la période de décroissance radioactive mais reste inférieure. Cette différence peut
s’expliquer par la combinaison de processus de dépdt toujours moins efficaces vis-a-vis du *’Cs
présent a I’état de traces dans I’atmosphéere, justifiant de I’allongement de cette période
d’épuration de I’atmosphére en comparaison des périodes précédentes, ainsi que par une moindre
disponibilité du **'Cs déposé sur la surface terrestre face a la remise en suspension en raison de sa
migration dans les premiéeres couches des sols et a son transfert dans les différents compartiments
de la biosphere.

En I’absence de processus de dépdt quels qu’ils soient, la période d’épuration effective du
compartiment atmosphérique devrait étre égale & la période de décroissance radioactive du *'Cs.
L’évolution du niveau d’activité en **Cs due & sa seule désintégration est représentée sur la figure

1-16 a partir du début de chacune des phases identifiées. De facon évidente pour les deux
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premieres phases ou le dépdt est le processus prépondérant conditionnant les variations du niveau
d’activité en *’Cs dans le compartiment atmosphérique, ces tracés sont trés éloignés des mesures
réalisées avec une décroissance observée beaucoup plus rapide. En revanche, durant la derniére
phase dite de rémanence, le tracé des moyennes annuelles des mesures tend a se rapprocher du
tracé de la décroissance physique du **’Cs et se confond méme pour la majorité des points de
mesures. Cette observation vient confirmer les explications apportées précédemment concernant
I’équilibre entre les contributions des processus de dépot et de remise en suspension. Il est alors
possible d’affirmer que I’intégralité du **'Cs rejeté initialement s’est déposée au cours des deux
premiéres phases et que la totalité du *’Cs mesurée dans les aérosols et se déposant a la surface
terrestre durant la phase de rémanence a pour origine la remise en suspension issue de dépoéts
antérieurs résultant des différents événements ayant contribué significativement a la contamination
de surface en *¥'Cs.

Depuis la création du réseau OPERA atmosphérique en 1969, il est alors possible pour la
toute premiere fois d’étudier la contribution des processus de remise en suspension sur les
variations des niveaux d’activité de radionucléides artificiels dans les aérosols sans la contrainte de
considérer une contribution additionnelle d’origine atmosphérique. A la vue des ces observations et
commentaires, cette étude peut étre réalisée en s’appuyant sur les mesures effectuées depuis
Janvier 2000.

1.3.4 - Les manifestations de la remise en suspension

Bien que la moyenne annuelle des niveaux d’activité en **¥Cs dans les aérosols apparaisse
relativement constante depuis le début des années 2000, les mesures décadaires effectuées au
niveau de chacune des stations composant le réseau OPERA présentent une variabilité significative.
Cette variabilité peut étre décomposée en variabilité spatiale avec des différences significatives
observées entre les résultats des différentes stations de prélevement pour une méme période de
mesures, ainsi qu’en variabilité temporelle avec des différences significatives observées sur un site

de prélevement au cours de temps (figure 1-17).
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Figure 1-17 : Chronique des mesures des niveaux d’activité en **Cs dans les aérosols collectés aux

différentes stations du réseau OPERA atmosphérique au cours de I’année 2005.

La chronique des niveaux d’activité en *’Cs sur chacune des stations du réseau OPERA
obtenue pour I’année 2005 est représentative des chroniques annuelles depuis 2000. Il apparait
alors des périodes ou les niveaux d’activité en **’Cs augmentent ou diminuent significativement, des
variations simultanées sur I’ensemble des stations ou des variations isolées, des périodes ou les
niveaux d’activité sont inférieurs aux limites de détection et des périodes consécutives ou les
niveaux d’activité restent constants. Toutes ces tendances observées résultent ainsi des
contributions combinées des processus de remise en suspension de particules porteuses de *'Cs
dans I’atmosphére, des processus de transport de ces particules jusqu’aux stations du réseau OPERA
et des processus de dépot tout au long de ce transport. Il apparait au final des variations spatio-
temporelles significatives a I’échelle décadaire.

Suivant I’échelle de temps considérée, les processus de remise en suspension vont ainsi
avoir une manifestation différente : équilibrés par les processus de dépot a I’échelle de I’année, les
processus de remise en suspension vont entrainer une rémanence du **’Cs dans le compartiment
atmosphérique et un bruit de fond ambiant relativement constant puisque I’intégralité des
particules en suspension provient des dépdts antérieurs ; a I’échelle des périodes de prélevement
des stations du réseau OPERA, soit dix jours en moyenne, les processus de remise en suspension
vont entrainer une variabilité significative avec des augmentations allant jusqu’a un ordre de
grandeur en comparaison au bruit de fond ambiant. Cette variabilité est alors la manifestation de la
diversité des processus impliqués dans la rémanence atmosphérique du **Cs et de leur efficacité, et
va étre utilisée dans le cadre de ces travaux pour les identifier et quantifier leur contribution

respective.
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1.4 -Démarche de I’étude

L’objectif principal de cette étude est d’apporter les éléments de réponse nécessaires a la
compréhension de I’évolution actuelle des niveaux d’activité de radionucléides artificiels dans le
compartiment atmosphérique, dans le contexte de dépdts anciens, faisant suite aux différents
évenements décrits dans les paragraphes précédents, et en I’absence de rejets significatifs
contribuant a leur rémanence. Ces éléments de réponse doivent permettre d’expliquer la variabilité
spatio-temporelle des niveaux d’activité observée a I’échelle de temps des prélevements en
détaillant les processus a I’origine de la présence de radionucléides artificiels dans le compartiment
atmosphérique et permettre également de comprendre le maintien d’un bruit de fond ambiant dans
le contexte actuel. L’ensemble de ces résultats permettra in fine de mieux appréhender les
situations post-accidentelles en apportant un ensemble de connaissances utiles a la compréhension
de I’évolution des niveaux d’activité de radionucléides artificiels dans I’atmospheére.

Cette étude va ainsi se décliner en plusieurs parties. Tout d’abord, nous localiserons
géographiquement les régions ou vont se manifester les processus impliqués dans la rémanence du
37Cs dans I’atmosphére. Nous identifierons ensuite ces processus a I’intérieur de ces régions puis les
étudierons afin de déterminer leur contribution respective sur les niveaux d’activité mesurés au
niveau des stations de prélévement du réseau OPERA pour in fine comprendre leur évolution dans le
contexte actuel et pouvoir mieux appréhender des situations futures.

Au moyen de relations établies entre les niveaux d’activité en **'Cs et différents composés
présents dans I’atmosphére ainsi qu’avec différentes situations météo-climatiques particuliéres, le
second chapitre de cette étude aura pour finalité la localisation des territoires ou les processus
impliqués dans la rémanence de ce radionucléide artificiel se manifestent. L’application de
méthodes d’analyse statistiques basées sur le calcul de rétro-trajectoires associées aux périodes de
mesures du **¥'Cs permettra ensuite une hiérarchisation de ces territoires et permettra de mettre en
évidence les principales caractéristiques des processus a étudier.

Les trois chapitres suivants seront ensuite consacrés a I’étude spécifique des principaux
processus de remise en suspension de particules porteuses de *’Cs prenant place dans les territoires
précédemment identifiés et influant sur les niveaux d’activité de ce radionucléide dans I’air. Ces
études reposeront sur la caractérisation approfondie de cas particuliers. Par analogie, les
caractéristiques de ces processus permettront d’évaluer leur contribution respective sur I’ensemble
de la chronique issue de la base de données OPERA.

Enfin, le dernier chapitre de cette étude sera une synthése des différents résultats obtenus.
Les différences entre les stations de prélevement du réseau OPERA seront expliquées au regard de

la contribution et des caractéristiques des différents processus étudiés dans les parties précédentes.
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CHAPITRE 2 : Caractérisation des variations des niveaux d’activité en **’Cs dans

les aérosols

Le premier objectif de cette étude est de caractériser les variations significatives du niveau
d’activité en *¥Cs afin de pouvoir identifier les caractéristiques spécifiques des principaux
processus impliqués dans sa rémanence atmosphérique et de localiser les territoires ou ces derniers
se manifestent. Dans un premier temps, nous étudierons I’influence des conditions météorologiques
locales sur les niveaux d’activité volumique en *¥'Cs. Nous déterminerons également des
correspondances entre les variations de I’activité volumique en *'Cs et d’autres composés
particulaires, pouvant étre utilisés comme des traceurs de formation ou de transport d’aérosols
dans les basses couches de I’atmosphére. Ensuite, la relation entre la contamination des sols et les
niveaux moyens observés dans I’air permettra une discussion sur la contribution locale de la remise
en suspension. La contribution d’un transport longue distance sera étudiée dans une derniére partie
au travers de plusieurs méthodes d’analyses basées sur la détermination du parcours des masses

d’air.
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Au cours de ce chapitre, plusieurs coefficients de régression linéaire sont calculés pour
mettre en évidence de potentielles relations. Ces calculs se basent sur le tracé de droites dites des
moindres carrés, c’est-a-dire qu’elles minimisent la somme des carrés des erreurs entre les droites
calculées et la variable estimée. Le coefficient de corrélation linéaire rend alors compte de la
qualité de I’ajustement de cette droite et fournit une indication quantitative sur la relation entre
les deux variables considérées. La significativité de la relation linéaire est ensuite estimée par un
test de Student permettant de déterminer si la relation établie est statistiquement acceptable ou,

dans le cas contraire, si celle-ci résulte du hasard.

2.1 - Influences des paramétres météorologiques sur les niveaux d’activité en césium-137

Les variations du niveau d’activité volumique en *¥'Cs dans I’air ambiant sont conditionnées
par I’intensité des termes sources, influant sur le nombre de becquerels injecté dans I’atmosphére,
et d’autre part, par des facteurs météorologiques agissant sur les conditions de dispersion et sur les
processus de dépbt. Cette partie étudie I'influence des différents paramétres météorologiques afin

d’évaluer leur implication dans les variations significatives des niveaux d’activité en **'Cs.

2.1.1 - Influence de la pluviométrie

L’influence de la pluviométrie sur les niveaux d’activité en **'Cs a été étudiée au moyen des
mesures fournies par Météo-France pour la période de janvier 2000 a décembre 2006 au niveau des
sites instrumentés les plus proches des stations OPERA. Les mesures sur filtres étant réalisées sur
une base décadaire (10 jours), l’intensité des précipitations a été intégrée sur la période
d’échantillonnage. Le nombre de jours avec précipitations durant la période de prélévement a
également été considéré afin de rendre compte dans une certaine mesure des différents types de
précipitations.

De maniére attendue, des corrélations négatives sont observées entre le cumul de pluie
durant la période d’échantillonnage et le niveau d’activité en **’Cs dans I’air ambiant (Table 2-1).
La méme tendance se dégage lors de la prise en compte du nombre de jours de pluie durant la
période de prélevement. Ces observations confirment I’efficacité du dép6t humide sur le
rabattement des aérosols et son implication dans les diminutions significatives des niveaux

d’activité.
2.1.2 - Influence du vent

L’influence du vent est évaluée au travers des mesures effectuées par les capteurs
météorologiques des stations OPERA décrits dans la partie 1.1.4. Le vent peut avoir un effet
antagoniste sur les concentrations en aérosols dans les basses couches de I’atmosphere. Dans le cas
d’un sol aride, le frottement du vent au-dela d’une certaine intensité sur la surface du sol, peut

entrainer le soulevement de particules dans I’atmosphere (Cf. 3.1.1). Pour les particules mises ou
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déja en suspension, la présence de vent a ensuite un effet dispersif sur leur concentration. Pour
étudier son influence sur les niveaux d’activité volumique en **’Cs, la moyenne de son module a été
calculée sur chaque période de prélevement. Afin de ne pas multiplier le nombre de figures,
I’ensemble des stations est représenté sur un méme graphique aprés avoir calculé une valeur index
pondérée par la moyenne obtenue a chaque station sur la période d’étude (Figure 2-1). Ce recours a
une valeur index permet une meilleure visualisation de I’ensemble des stations qui est rendue

difficile par les différents régimes de vent rencontrés au niveau de chaque station.
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Figure 2-1 : Niveaux d’activité en **Cs en fonction de I’intensité moyenne du vent pour chacune des
stations du réseau OPERA. Les valeurs sont pondérées par la moyenne sur la période d’étude pour

chaque station.

Les coefficients de corrélation obtenus (Table 2-1) ne permettent pas d’établir de relation
entre I’intensité du vent et les niveaux d’activité volumique en **’Cs. Sur la figure 2-1, on observe
tout de méme un plus grand nombre d’augmentations significatives pour les vitesses de vent faibles.
Cette tendance indique qu’a I’échelle locale, I’effet de dispersion du vent est prédominant en

comparaison de son influence sur la remise en suspension de particules.

2.1.3 - Relations avec la température

La température conditionne I’épaisseur de la couche limite atmosphérique et les
mouvements verticaux, lesquels influent fortement sur la dispersion des aérosols. Les variations de

température conditionnent également certains comportements pouvant étre impliqués dans

I’émission de particules dans I’atmospheére.
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L’influence de la température est étudiée par sa moyenne durant la période de prélevement
au niveau de chaque station du réseau OPERA. Le calcul de régressions avec les variations des
niveaux d’activité en *’Cs met en évidence une corrélation négative pour 4 stations du réseau
OPERA avec des coefficients de corrélation compris entre R = - 0.31 et - 0.47 (p < 0.01) pour Dijon
et Bordeaux respectivement (Table 2-1).

Les augmentations significatives des niveaux d’activité en '*Cs dans I’air ambiant
présentent donc une saisonnalité et se manifestent majoritairement en hiver. Cette observation
impliqgue de considérer les processus d’émission de particules dans I’atmosphére au cours de la
saison hivernale afin d’établir leur contribution sur la rémanence du **’Cs atmosphérique et
d’étudier I’influence de la diminution des conditions de dispersion caractéristique de la saison

hivernale. Cette étude sera réalisée au cours du chapitre 5.

Cumul pluie Jours pluie Température Vitesse du vent
Alencgon -0.22 -0.16 -0.13 -0.08
Bordeaux -0.13 -0.32 -0.47 -0.28
Charleville -0.25 -0.42 -0.37 0.14
Dijon -0.23 -0.05 -0.31 -0.20
Orsay -0.34 -0.43 -0.32 0.06
La Seyne -0.04 -0.16 -0.12 -0.01

Table 2-1: Coefficient de corrélation entre les niveaux d’activité en *Cs et les différents
parametres météorologiques étudiés pour chaque station du réseau OPERA. Les coefficients de
corrélation dont le degré de confiance est supérieur a 95 % sont reportés en bleu et ceux supérieurs

a 99% en rouge.

2.2 - Relations entre les niveaux d’activité en césium-137 et différents composés particulaires
2.2.1 - Relations avec le béryllium-7

Le béryllium-7 est un radionucléide naturel formé dans les hautes couches de I’atmosphere
(cf. partie 1.2.2.1). En comparant les séries chronologiques de ce radionucléide et celles du **'Cs,
obtenues au niveau des stations OPERA, il apparait que la relation entre ces deux radionucléides
évolue au cours du temps. Ainsi trois périodes peuvent étre distinguées.

Tout d’abord, lors de la période des expérimentations nucléaires atmosphériques a des fins
militaires, les variations annuelles des niveaux d’activité de ces deux radionucléides se trouvent
étre en phase (Figure 2-2). Cette relation montre que le **'Cs posséde, durant cette période, une
origine similaire a celle du ‘Be, c'est-a-dire une origine stratosphérique (Bouisset et al., 2004). Due

a I’énergie libérée lors des expérimentations nucléaires atmosphériques, une majeure partie du

48



137Cs émis dans I’environnement est directement injectée dans la stratosphére. Ce **’Cs ne retourne
alors dans la troposphére que lors des intrusions d’air stratosphérique qui sont caractérisées par une
augmentation du niveau d’activité en ‘Be dans les basses couches de I’atmosphére. Ces intrusions
d’air stratosphérique présentent un maximum au printemps et un minimum en hiver. Durant cette
période allant jusqu’au début des années 1980, le compartiment atmosphérique et notamment la
stratosphére se trouve étre le principal réservoir du **¥Cs.

Au cours du temps et apres I’arrét des expérimentations nucléaires atmosphériques, le stock
atmosphérique de **’Cs diminue et les maximums saisonniers d’activité du ‘Be, reliés aux intrusions
d’air stratosphérique, ne correspondent plus a des maximums d’activité du **’Cs dans les basses
couches. Aprés I’accident de Tchernobyl en 1986, les variations des niveaux d’activités volumiques
du ’Cs et du "Be se trouvent méme étre en opposition de phase (Figure 2-2) (Bouisset et al., 2004),
les minimums d’activité en *’Cs coincidant avec les maximums d’activité en 'Be. Cette nouvelle
relation indique tout d’abord que la haute atmosphére n’est plus le principal réservoir du **’Cs et
surtout que les aérosols apportés par les intrusions d’air stratosphérique, correspondant aux
maximums de I’activité volumique du 'Be, sont moins porteurs de **Cs que les aérosols des basses
couches. Ainsi, a I’inverse de la période des retombées globales, les intrusions d’air stratosphérique
sont associées a des intrusions d’air propre. Durant cette période post-accidentelle, les principaux
réservoirs de **'Cs semblent alors étre la troposphére et le compartiment terrestre via les différents
processus de remise en suspension.

A partir du début des années 2000, les variations de ces deux radionucléides ne présentent
plus aucune relation (Figure 2-2). Cette observation montre que le **’Cs mesuré dans les aérosols au
niveau des stations du réseau OPERA ne provient plus du stock atmosphérique totalement épuisé. La
concentration de ce radionucléide dépend des lors de I’efficacité des différents processus de remise
en suspension des particules déposées et des processus de dépdt et en aucune facon des intrusions

d’air stratosphérique.
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Figure 2-2 : Evolution de I’activité volumique en **'Cs (courbe noire) et "Be (courbe grise) pour les

différentes périodes décrites dans le texte.
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2.2.2 - Relations avec le plomb-210

A I’inverse du "Be étudié précédemment, le ?°Pb peut étre utilisé pour tracer une origine
continentale des masses d’air en raison de son origine principalement tellurique (cf. partie 1.2.2.1).
La comparaison des niveaux d’activité en **¥Cs et *’°Pb dans les aérosols peut alors nous renseigner
sur la provenance du premier.

La figure 2-3 représente les niveaux d’activité en **Cs au niveau des différentes stations du
réseau OPERA en fonction des niveaux d’activité en ?°Pb entre janvier 2000 et décembre 2008. Pour
I’ensemble des stations, une tendance semble se dégager entre ces deux radionucléides avec des
augmentations proportionnelles et des coefficients de corrélation linéaire variant entre R = 0.27 (p
< 0.01) pour la station de la Seyne-sur-Mer et R = 0.65 (p < 0.01) pour la station de Clermont-
Ferrand (Table 2-2). Pour I’ensemble des données, le coefficient de corrélation est de R = 0.49 (p <
0.01).

La plus faible corrélation observée pour la station de La Seyne-sur-Mer met en évidence une
climatologie différente ainsi qu’une moindre influence des advections de masses d’air continentales
sur les variations des niveaux d’activité en **'Cs. Pour les autres stations, bien que la réciproque ne
soit pas vérifiée, la majorité des augmentations significatives du niveau de **’Cs semble associée a

des augmentations du niveau de *!°Pb consécutives a des advections de masses d’air continentales.
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Figure 2-3 : Relation entre les niveaux d’activité en **'Cs et en *’°Pb pour I’ensemble des stations du
réseau OPERA entre janvier 2000 et décembre 2008.
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2.2.3 - Relations avec le rapport béryllium-7 et plomb-210

Le rapport des niveaux d’activité entre le béryllium-7 et le plomb-210 permet également de
renseigner sur I’origine des masses d’air en raison des origines différentes de ces deux
radionucléides (Likuku, 2006). Les augmentations de ce rapport sont associées a des influences
océaniques tandis que les diminutions sont associées a des influences continentales en relation avec
les observations faites ci-dessus.

La comparaison des niveaux d’activité en “’Cs avec les valeurs de ce rapport font
apparaitre une tendance (Figure 2-4) ou les augmentations significatives des niveaux d’activité en
B37Cs se caractérisent par des diminutions du rapport des niveaux d’activité entre le 'Be et le ?°Pb
et inversement. Ces observations permettent ainsi de compléter la partie précédente en mettant
également en évidence que les advections de masses d’air océaniques entrainent des diminutions
des niveaux d’activité en **¥Cs. Le coefficient de corrélation linéaire obtenu pour I’ensemble des
données du réseau OPERA, R = -0.36 (p < 0.01), montre que la réciprogue ne peut pas étre vérifiée.
Ainsi, des masses d’air continentales, caractérisées par une augmentation de ce rapport, peuvent
étre associées a des niveaux d’activité volumique en *'Cs faibles mais en aucun cas les masses d’air

océaniques ne peuvent étre associées a des augmentations significatives de ce radionucléide.

& Alencon
*
* o0 ¢ Bordeaux
1,5 4 * L 2
* o o
— L 22 * O . ¢ Charleville
£ o o0 @
g' * @ 00 seve
=N 1 4 * ¢ Clermont
= 0‘ '.0 * 0‘ * N
< "0
(%]
[} ¢ Dijon
0,5 - .
* & Orsay
* *
K
‘ > < o ®
* ) ¢ 7 2 € &4 » S o * ¢ Seyne
4 < 292 *% o %
* * .
0 T T T T 1
0 5 10 15 20 25

Be-7 /Pb-210

Figure 2-4 : Relation entre les niveaux d’activité en ©*’Cs et le rapport des niveaux d’activité entre
le ‘Be et le ?°Pb pour I’ensemble des stations du réseau OPERA entre janvier 2000 et décembre
2008.
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2.2.4 - Relations avec le potassium-40

Le “K est un radionucléide naturel principalement présent dans le sol et la biomasse et
pouvant étre utilisé comme un traceur d’émission de particules issues de matrices naturelles (sol,
bois, végétaux...) se trouvant dans le compartiment terrestre (cf. partie 1.2.2.1).

La figure 2-5 représente les niveaux d’activité en **Cs au niveau des différentes stations du
réseau OPERA en fonction des niveaux d’activité en “°K entre janvier 2000 et décembre 2008. Pour
I’ensemble des stations et sans exception (Table 2-2), une relation linéaire est observée entre ces
deux radionucléides avec un coefficient de corrélation pour I’ensemble des données du réseau
OPERA de R = 0.59 (p < 0.01).

Ces résultats indiquent une origine partiellement commune de ces deux radionucléides.
Cependant, bien que le “K soit présent dans I’ensemble des sols et de la biomasse, son rapport avec
le ¥'Cs n’est pas constant dans ces matrices di principalement & I’hétérogénéité des dépots
consécutifs aux retombées de Tchernobyl a I’échelle de I’Europe (cf. figure 1-14) . Ainsi, méme si
les particules en suspension porteuses de **'Cs proviennent de matrices de nature identique, celles-
ci pourront contribuer de fagon différente aux variations de niveaux d’activité en “)K et en **'Cs.
Ainsi, Wershofen et Arnold (2005) utilisent le rapport des niveaux d’activité de ces deux
radionucléides pour caractériser la contamination de la matrice émettrice de particules porteuses
de 'Cs et donner une indication sur la région source ainsi que sur le processus de remise en

suspension (cf. 2.4.6.3).
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Figure 2-5 : Relation entre les niveaux d’activité en *'Cs et en “°K pour I’ensemble des stations du
réseau OPERA entre janvier 2000 et décembre 2008.
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2.2.5 - Relations avec la masse particulaire en suspension

Le ’Cs atmosphérique mesuré au niveau des stations du réseau OPERA se présente sous
forme particulaire et fixé sur les aérosols ambiants. Cette partie s’intéresse a la relation entre la
masse particulaire en suspension dans I’atmosphére et les niveaux d’activité en **'Cs.

La masse totale de particules en suspension (TSP®) est estimée au niveau de chaque station
du réseau OPERA par pesée des filtres. Elle représente la masse d’aérosols collectée sur les filtres
durant la période d’échantillonnage rapportée au volume prélevé. Elle s’exprime en unité de masse
par unité de volume et est mesurée depuis mars 2007. La mise en relation de cette mesure avec

I’activité volumique en **¥Cs est présentée dans la figure 2-6.
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Figure 2-6 : Relation entre les niveaux d’activité volumique en **¥Cs et la masse de particules en

suspension (TSP) pour I’ensemble des stations du réseau OPERA.

La régression linéaire présentée sur la figure 2-6 donne un coefficient de corrélation pour
I’ensemble des stations de R = 0.61 (p < 0.01) permettant d’établir une relation linéaire entre ces
deux grandeurs de la forme :

S — TSP+ B

ol. -

Cs-137

ol : activité volumique du ™*’Cs exprimée en uBq.m,

TSP : masse totale de particules en suspension en pg.m’,
Q : coefficient de la régression linéaire de valeur 8.7 10° exprimée en Bq.g™,

ﬁ : constante de la régression linéaire de valeur 2.9 10 exprimée en pBq.m>.

% TSP : de I’anglais Total Suspended Particles
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Le calcul de cette régression linéaire fait apparaitre le coefficient @ exprimé en unité
d’activité par unité de masse. Ce coefficient est ainsi homogéne a une activité massique en *'Cs
des aérosols prélevés. Nous déterminons ainsi que I’activité massique moyenne des aérosols
prélevés par les stations du réseau OPERA est de 8.7 Bqg.kg™. Cette nouvelle grandeur permet une
discussion sur les caractéristiques des particules remise en suspension suivant la matrice ou la
région d’origine a I'image des travaux de Wershofen et Arnold (2005) utilisant le rapport des
niveaux d’activité entre le **Cs et le *K.

Sur la figure 2-6, les augmentations significatives de I’activité volumique en *¥Cs
correspondent ainsi a des augmentations de I’empoussierement dans les basses couches. Une partie
des processus de remise en suspension du **’Cs est donc caractérisée par une injection importante
de particules dans I’atmosphére contribuant a augmenter la masse totale de particules en

suspension.

2.2.6 - Synthése des relations entre le *’Cs et différents composés particulaires

Les niveaux d’activité volumique du **’Cs sur I’ensemble du réseau OPERA présentent des
tendances avec différents composés particulaires permettant d’associer ses variations significatives
aux différentes origines des masses d’air. Ce radionucléide est associé a des particules issues du
compartiment terrestre, que se soit du sol ou de la biomasse.

Les observations faites pour I’ensemble des données de la base OPERA peuvent également
s’appliquer a chacune des stations. Bien que les coefficients des droites de régression linéaire
varient d’une station a I’autre, les tendances et les relations entre les variations des niveaux
d’activité en 'Cs et les composés particulaires étudiés restent comparables malgré des

climatologies différentes.

Be 21%pp ("Be/**°Pb) 40K TSP

Alencon 0.28 0.47 -0.32 0.44 0.86
Bordeaux -0.01 0.40 -0.45 0.65 0.79
Charleville 0.13 0.55 -0.34 0.63 0.71
Clermont 0.24 0.65 -0.37 0.63 0.72
Dijon -0.04 0.46 -0.43 0.45 0.47
Orsay 0.13 0.54 -0.41 0.64 0.71

La Seyne-sur-Mer 0.07 0.27 -0.26 0.60 0.55
OPERA 0.18 0.49 -0.36 0.59 0.61

Table 2-2 : Coefficient de corrélation entre les niveaux d’activité en **’Cs et les différents composés
particulaires étudiés pour chaque station du réseau OPERA. Les coefficients de corrélation dont le

degré de confiance est supérieur a 95 % sont reportés en bleu et ceux supérieurs a 99% en rouge.
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2.3 - Influence de la contamination des sols

La mise en relation de la densité de dép6t au sol avec le niveau d’activité dans les aérosols
permet d’apprécier I’influence d’une remise en suspension a I’échelle locale. Les dépdts cumulés
de 'Cs sur le territoire francais de 1945 & 1980 dus aux retombées globales des essais
atmosphériques sont estimés a partir des précipitations moyennes annuelles fournies par Météo-
France. La contribution des retombées de I’accident de Tchernobyl est également estimée a partir
d’une relation « pluie-dépét » avec une résolution temporelle plus fine, permettant de limiter le
dépot a la durée de survol des territoires par le panache. Les estimations utilisées sont issues de

Renaud et al. (2007) et présentées dans la table 2-3.

Alengon Bordeaux  Charleville-M. Clermont-F.  P.d.D. Dijon Orsay La Seyne
Dépot sol
2967 3589 3006 2488 2787 3415 2435 3382
[Bq.m™]
Activité air
3 0.20 0.37 0.33 0.23 0.48 0.36 0.27 0.49
[HBg.m™]

Table 2-3 : Estimation du dépot au sol en **¥Cs et moyenne des niveaux d’activité dans les aérosols
(2000-2009) au niveau de chaque station du réseau OPERA.
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Figure 2-7 : Moyenne de I’activité en **'Cs dans les aérosols en fonction de la densité de dépot au

niveau de chaque site de prélevement
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La confrontation de ces estimations avec I’activité moyenne dans les aérosols sur la période
d’étude est présentée sur la figure 2-7 et permet d’établir une relation linéaire entre ces deux

mesures, avec un coefficient de corrélation de R = 0.48 (p < 0.25), de la forme :

'%FS—137 :a.ACS_137 +ﬁ

ir sol

Cs-137 L, . . R

Aair : activité volumigue moyenne du **’Cs exprimée en Bq.m?,
Cs-137
ol

o : coefficient de la régression linéaire de valeur 1.6 107° exprimée en m™,

: densité de dépot en **'Cs exprimée en Bg.m,

ﬁ : constante de la régression linéaire de valeur -1.4 107 exprimée en Bg.m™.

Dans cette relation apparait le coefficient de régression linéaire o exprimé en [m™]. Ce
coefficient est équivalent au coefficient de remise en suspension K, utilisé dans plusieurs études
afin de quantifier la contribution de la remise en suspension a I’échelle locale sur les niveaux
ambiants (Anspaugh, 1975 ; Garland, 1982 ; Garland et Pomeroy, 1994 ; Rapport ECP-5, 1995 ;
Rosner et Winkler, 2001). Ce coefficient est défini par la relation :

K : coefficient de remise en suspension en m™,

Cair : concentration du contaminant dans I’air en Bg.m,

C., : densité de dépdt au sol en Bg.m™
sol

D’aprés sa définition, I'utilisation de ce coefficient pour quantifier la remise en suspension
suppose que I’intégralité de la contamination atmosphérique résulte de processus de remise en
suspension locaux et que I’advection de contamination doit pouvoir étre négligée. Cette hypothese
est facilement discutable dans le cadre de notre étude puisqu’elle ne peut étre vérifiée que sur des
surfaces ou le dépdt est homogene et prépondérant vis-a-vis des surfaces plus lointaines qui
pourraient entrainer un transport de contamination longue distance. Nous n’utiliserons donc pas ce
coefficient pour quantifier la contribution de I’ensemble des processus de remise en suspension
locaux sur les niveaux d’activité en **'Cs mais simplement pour discuter de la valeur obtenue au
regard de celles reportées dans la littérature (Table 2-4).

La valeur moyenne de ce coefficient pour chaque station sur I’ensemble de la chronique de
2000 & 2009 est donnée dans la table 2-4. Ce coefficient de remise en suspension est ainsi de I’ordre
de 10 m™ pour I’ensemble des données disponibles. Cet ordre de grandeur correspond aux valeurs
reportées dans la littérature pour un calcul de ce coefficient sur le « long terme » aussi bien dans
les régions proches, dont le dépdt au sol est comparable aux sites de notre étude, que dans les
régions plus fortement impactées par les retombées de I’accident de Tchernobyl, comme dans la

zone d’exclusion des 30 km.
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Source Site Date K [m™]

Garland et Pomeroy, 1994 Conlig (Royaume-Unis) 1992 5.0 10"
Rapport ECP-5, 1995 Suéde (8 sites)? 1991 2.7-9.0107°°
Zone d’exclusion de Tchernobyl (3 sites)® 1992 - 1994 2.0-4.410"°
Novozybkov (Russie) 1992 - 1994 7.7 107
Mikulichi - Kovali (Bi¢lorussie) 1992 - 1994 3.1-6.310"
Garger et al., 1997 Tchernobyl (Ukraine) 1991 8.0 107
Fogh et al., 1999 Riso - Roskilde (Danemark) 1990 - 1993 3.6 10"
Rosner et Winkler, 2001 Munich - Neuherberg (Allemagne) 1998 1.4 107
Cette étude Alencon 2000 - 2009 0.7 107
Bordeaux 2000 - 2009 1.0 10"
Charleville 2000 - 2009 1.110%
Clermont 2004 - 2009 0.9 10"
Puy-de-Déme 2004 - 2009 1.7 10
Dijon 2000 - 2009 1.1107%
Orsay 2000 - 2009 1.1107%
La Seyne-sur-Mer 2000 - 2009 1.4 107
Réseau OPERA 2000 - 2009 1.6 10

a : Sites de Kiruna, Umea, Ostersund, Ursvik, Grindsjon, Visby, Goteborg et Ljungbyhed.
b : gamme de valeurs pour les différents sites.
c : sites de Kopachi, Beach-Pripyat et Zapolye.

Table 2-4 : Comparaison des valeurs du coefficient de remise en suspension K [m-1] pour les stations
du réseau OPERA et pour les données rencontrées dans la littérature. Seules les mesures effectuées

apres 1990 sont reportées.

Au regard du coefficient de corrélation linéaire calculé entre les niveaux d’activité dans les
aérosols mesurés sur I’ensemble des sites de prélevement étudiés et la densité de dépbt estimée sur
ces sites, aucune relation ne se dégage entre ces deux grandeurs. Une observation supplémentaire
peut étre apportée au regard de ces données. Les stations de Clermont-Ferrand et du Puy-de-Dome
présentent des densités de dépot relativement proches (2488 - 2787 Bq.m™), avec une légére
augmentation pour le site d’altitude due a une pluviométrie plus importante. En revanche, les
niveaux d’activité moyens entre ces deux sites de prélévement varient du simple au double (0.23 -
0.48 Bq.m®). Le site du Puy-de-Déme se trouvant réguliérement en atmosphére libre, il est alors
plus régulierement influencé par un transport longue-distance de particules voyageant en altitude.
A I’inverse le site de Clermont-Ferrand se trouve a I’intérieur de la couche limite atmosphérique et
donc, en comparaison, plus influencé par tous les processus locaux d’émission et de réémission.
Cette différence tend a indiquer que le transport longue-distance participerait aux augmentations
significatives du niveau d’activité en “’Cs dans les aérosols tandis que les processus locaux

contribueraient davantage aux niveaux moyens.
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2.4 - Localisation des régions impliquées dans la rémanence du césium-137 atmosphérique

Les différentes observations faites dans les parties précédentes de ce chapitre laissent
supposer que le transport longue-distance influe sur les variations du niveau d’activité en **’Cs dans
les aérosols, qu’il s’agisse de diminutions ou d’augmentations significatives. La contribution du
transport longue-distance sur les niveaux d’activité en *’Cs est alors estimée en évaluant la

dépendance entre les variations du niveau d’activité et I’origine des masses d’air.

2.4.1 - Les masses d’air et leur origine

L’atmosphere peut étre décomposée en plusieurs sous-ensembles de volumes a I’intérieur
desquels les paramétres physiques sont supposés homogénes. Ces sous-ensembles sont appelés des
masses d’air. Leurs caractéristiques sont acquises par I’influence qu’exerce la surface terrestre sur
les couches inférieures de I’atmosphére. Pour les météorologues, ces caractéristiques sont en
général la température, I’humidité et la pression. Dans notre étude, les caractéristiques retenues
pour différencier les masses d’air seront principalement rattachées a la nature des aérosols qui la
composent. L’influence de la surface terrestre se manifestera principalement au travers des
différentes émissions de particules dans les basses couches de I’atmosphére. Les caractéristiques
d’une masse d’air imprimée par le survol d’une région du globe ne sont pas définitivement acquises
et évoluent au cours de ses différents déplacements. Définir son origine peut sembler étre une
aberration. Dans cette partie et pour I’ensemble du document, nous définirons donc avec un certain
abus de langage, et par simplification, I’origine d’une masse d’air comme la région du globe qui
aura principalement influé sur ses caractéristiques propres qui la distinguent des autres masses
d’air.

La circulation des masses d’air a la surface du globe résulte principalement de mouvements
a grande échelle de I’atmosphéere. Ces mouvements tendent a équilibrer les différences de
températures et de pression rencontrées. Ainsi, les masses d’air circulent a la surface du globe
portées par les vents engendrés par ces différents déséquilibres. En connaissant I’état de
I’atmosphére en tous points du globe, il est possible de déterminer le mouvement de ces masses
d’air. Les réseaux d’observations des paramétres météorologiques ne permettent pas d’obtenir
cette information avec une résolution spatiale suffisante et satisfaisante. En revanche, des modéles
de prévisions et d’analyse, offrant une meilleure résolution, peuvent étre utilisés. Grace a leurs
bases de données, il est possible de retracer le parcours emprunté par les masses d’air et ainsi de

leur associer une origine.
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2.4.2 - Détermination du parcours des masses d’air

Le modele Hybrid Single-Particle Langrangian Integrated Trajectory (HYSPLIT) (Draxler et
Rolph, 2003) développé par la National Oceanic and Atmospheric Administration (NOAA) a été utilisé
pour retracer les parcours empruntés par les masses d’air arrivant en un point du globe et ainsi
définir leur origine pour une durée de transport donnée. Ce modele est disponible a partir du site
de I’Air Ressources Laboratory (ARL) (http://ready.arl.noaa.gov/HYSPLIT.php). Pour cette étude,
nous avons utilisé la version téléchargée qui permet une plus grande liberté sur le controle des
paramétres d’entrée du modeéle ainsi que sur le format des fichiers de sorties.

A I’aide de ce modele, le parcours des masses d’air peut étre représenté par une trajectoire
unique. Nous appellerons ce parcours dans la suite du document la « rétro-trajectoire ». Ce concept
limite la masse d’air a un volume infinitésimal isolé, qui ne peut échanger avec son environnement
(Stohl et al., 2002). Les phénomenes de dispersion et de mélange sont alors exclus. Cette
simplification revient ainsi a retracer le parcours d’une seule particule se trouvant a I’intérieur
d’une masse d’air en ne considérant que I’advection. Pour améliorer la représentativité de ce
concept et intégrer les différents processus de mélange et de diffusion qui constituent au final la
masse d’air, le concept de « rétro-panache » peut étre préféré comme proposé dans Stohl et al.
(2003). Ce concept revient a suivre le parcours emprunté par un grand nombre de particules avant
d’arriver en un point du globe. La figure 2-8 présente une illustration des résultats obtenus suivant

ces deux concepts.
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Figure 2-8 : Comparaison du parcours d’une masse d’air suivant les concepts de « rétro-trajectoire »

(cercles rouges) et de « rétro-panache » (couleurs de fond). L’échelle de couleurs représente le
pourcentage du total des particules arrivant a la station de prélévement passant sur chacun des

pixels du domaine d’étude.
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Cette figure, représentative de la majorité des cas rencontrés, montre que le tracé d’une
simple rétro-trajectoire représente le chemin privilégié emprunté par le plus grand nombre de
particules et obtenu a I’aide du tracé du rétro-panache. Dans le cas d’une étude s’intéressant a un
épisode particulier, il est alors préférable de retenir le concept de rétro-panache afin de
représenter de maniére plus précise les régions qui auront influencées sa composition. En revanche,
dans le cas d’une étude considérant un grand nombre de cas, il sera préférable d’utiliser le concept
de rétro-trajectoire afin de limiter les temps de calcul qui augmentent tres rapidement lors de la
simulation de rétro-panaches. De plus, le tracé d’un grand nombre de rétro-trajectoires limitera les
incertitudes liées aux limites de ce concept.

Afin de réaliser ces différents tracés, le modele HYSPLIT nécessite de disposer de données
météorologiques associées aux périodes étudiées. Pour notre étude, nous utilisons les données FNL
et GDAS issues du modele NCEP Global Data Assimilation System et disponibles sur le serveur web de
I’Air Resources Laboratory de la NOAA (Rolph, 2003). De plus amples informations sur ces données
météorologiques peuvent également y étre trouvées, comme les différents champs calculés ou les
résolutions spatio-temporelles des différents modéles sources.

2.4.3 - Relation entre I’origine des masses d’air et les variations significatives des niveaux
d’activité en **¥Cs dans les aérosols

Afin d’étudier le transport de composés atmosphériques et de localiser leurs principales
sources, plusieurs méthodes d’analyses ont été développées. La majorité d’entre elles combinent
des mesures effectuées sur des prélevements atmosphériques avec le calcul de rétro-trajectoires.
Ces méthodes vont de la simple classification des masses d’air en fonction de leur vitesse de
déplacement ou des territoires survolés (Miller, 1987 ; Sogacheva et al., 2007) a des classifications
plus complexes, introduisant des méthodes d’analyses statistiques (Han et al., 2007; Lai et al.,
2007; Riccio et al., 2007; Zhao et al., 2007; Begum et al., 2005; Zhou et al., 2004; Luppu et
Maenhaut, 2002; Charron et al., 1998) ou des algorithmes spécifiques (Borge et al., 2007 ; Riccio et
al., 2007). Une revue de I’ensemble de ces méthodes est réalisée par Stohl (1998).

Chaque niveau de complexification des méthodes d’analyse de rétro-trajectoires requiert un
développement des outils informatiques utilisés ainsi qu’un allongement des temps de calculs. Dans
un premier temps, afin de tester I’hypothése selon laquelle les variations significatives des niveaux
d’activité en 'Cs dans les aérosols seraient imputables & un transport longue-distance, nous
appliquons une simple méthode de classification des masses d’air, basée sur le calcul des rétro-
trajectoires, afin de définir une relation entre les augmentations et les diminutions significatives

respectivement, du niveau d’activité en **'Cs et I’origine des masses d’air associées.
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2.4.3.1 - Cas des augmentations significatives du niveau d’activité en **'Cs

A partir des mesures réalisées entre janvier 2000 et décembre 2006 par le réseau OPERA,
nous sélectionnons pour chacune des stations les périodes pour lesquelles la mesure du niveau
d’activité en **'Cs dans les aérosols est supérieure au centile 90 de la distribution (Table 2-5). Les
rétro-trajectoires des masses d’air arrivant au niveau de chaque station durant ces périodes sont
tracées a I’aide du modéle HYSPLIT.

Afin d’étre représentatif des multiples origines des masses d’air durant le temps de
prélevement des aérosols correspondant & une mesures d’activité, nous choisissons de tracer une
rétro-trajectoire toutes les 24 heures durant la période correspondante. En moyenne, 10 rétro-
trajectoires pour une mesure du niveau d’activité en **Cs sont obtenues. Le modéle HYSPLIT est
paramétré pour que la hauteur d’arrivée des rétro-trajectoires se situe @ 100 m au dessus du sol
afin de pouvoir étre représentatif des prélevements réalisés par les stations du réseau OPERA. La
durée durant laquelle la rétro-trajectoire va étre calculée est également un paramétre important
de cette simulation. Il est nécessaire de visualiser un temps de parcours suffisamment long pour
pouvoir déterminer I’origine de cette masse d’air et évaluer la possible contribution d’un transport
longue-distance. Toutefois, I’incertitude liée a la position de la masse d’air va croftre avec le temps
de parcours simulé. Pour I’ensemble de cette étude et des suivantes, nous choisissons un temps de
parcours des masses d’air de 5 jours, qui nous parait étre un juste compromis des deux remarques
précédentes. Compte tenu de la vitesse moyenne de déplacement de ces masses d’air, cette durée
correspond a des parcours de plusieurs centaines voire milliers de kilometres, suffisants pour
déterminer une origine lointaine. De plus, au-dela d’un certain temps, le mélange entre les
différentes masses d’air est tel que la simplification de leur représentation par un point perd toute
significativité. Pour illustrer ces tracés, la figure 2-9 représente dix rétro-trajectoires obtenues pour
la station de Dijon pour la période de mesures allant du ler au 10 juillet 2002 et pour un niveau
d’activité en **¥Cs associé de 0.25 uBq.m™. Sur cette figure, les marques se trouvant sur le tracé des
rétro-trajectoires sont espacées de 12 heures. Ainsi, il est possible d’estimer la vitesse de
déplacement des masses d’air et leur temps de résidence moyen au dessus d’un territoire.

Apres avoir réalisé le tracé de I’ensemble des rétro-trajectoires associées a des niveaux
d’activité en **'Cs dans les aérosols supérieurs au centile 90 pour chacune des stations du réseau
OPERA, la provenance des masses d’air est répartie en 8 secteurs de 45° représentés sur la figure 2-
9. L’origine de ces 8 secteurs de provenance des masses d’air est ensuite transposée a chacune des
stations étudiées et le nombre de masses d’air dans chacun des secteurs est comptabilisé.

Dans le cas le plus simple d’une rétro-trajectoire rectiligne, la classification de son origine
dans I’un des 8 secteurs est évidente. En revanche, dans de nombreux cas, le parcours des masses
d’air passe d’un secteur a I’autre. Son origine est alors attribuée au secteur dans lequel son temps
de résidence est maximal. Pour les masses d’air passant par un ensemble de secteurs et dont le
parcours est trop complexe, aucune origine ne leur est attribuée et celles-ci sont comptabilisées

dans la rubrique « non classées ».
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Figure 2-9 : Gauche : tracés de rétro-trajectoires arrivant a la station de Dijon entre le 01/07/2002
et 10/07/2002 et associées a un niveau d’activité en **'Cs dans les aérosols de 0.25 pBq.m™. Droite :
Délimitation des 8 secteurs de 45° utilisés pour déterminer la provenance des masses d’air en

tenant compte de la projection utilisée.

L’ensemble des résultats est représenté sous forme de graphiques radar ou roses de
contamination (Figure 2-10). L’axe vertical représente I’axe Nord-Sud, permettant une visualisation
directe de I’origine des masses d’air associées aux augmentations significatives des niveaux
d’activité en **'Cs dans les aérosols. Les résultats des stations de Clermont-Ferrand et du Puy-de-
Dome ne sont pas reportés du fait d’un nombre de mesures, et donc d’une représentation
statistique, trop faible. Les valeurs obtenues sont reportées dans la table 2-5.

Pour I’ensemble des stations, mis a part celle de Bordeaux, les augmentations significatives
du niveau d’activité en *’Cs dans les aérosols sont associées & des masses d’air ayant voyagées
majoritairement dans le secteur Est-Nord-Est. Les niveaux d’activité en *’Cs supérieurs au centile
90 de chaque distribution peuvent étre mis en relation avec des advections de masses d’air
continentales. Pour ces stations, le transport longue distance participe donc de facon
prépondérante aux augmentations des niveaux d’activité. Les masses d’air survolant des territoires
ou la densité de dépdt en **'Cs est plus importante, se chargeraient ainsi en particules porteuses de
37Cs, en relation avec I'importance des dépots.

Pour la station de Bordeaux, les masses d’air associées aux augmentations significatives du
niveau d’activité en *’Cs présentent une répartition différente. Le secteur prédominant est le
secteur Nord-Nord-Ouest et la répartition entre les différents secteurs apparait plus homogéne. Ce
résultat singulier peut s’interpréter comme la manifestation d’une prédominance des processus de
remise en suspension locaux vis-a-vis du transport longue-distance, mis en évidence pour les autres
stations, en raison d’un dép6t au sol plus important lié a une pluviométrie plus fréquente et plus

intense dans cette région.
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Figure 2-10 : Roses de contamination représentant en pourcentage I’origine des masses d’air pour
les périodes ou I’activité mesurée dans les aérosols a chaque station du réseau OPERA est

supérieure au centile 90.
2.4.3.2 - Cas des diminutions significatives du niveau d’activité en **'Cs

La méme méthodologie est appliquée aux diminutions significatives des niveaux d’activité
en Y¥'Cs dans les aérosols en utilisant les périodes de mesures entre 2000 et 2006 ou les niveaux
d’activité en ’Cs sont inférieurs au centile 10 de chaque distribution pour le calcul des rétro-
trajectoires. Les résultats de cette classification sont présentés dans la figure 2-11 sous forme de
roses de contamination et les valeurs obtenues sont reportées dans la table 2-5.

Sans exception, il apparait alors que les diminutions significatives des niveaux d’activité en
1¥7Cs sont associées a des masses d’air ayant voyagé majoritairement dans le secteur Ouest-Nord-
Ouest. Ces diminutions sont ainsi associées a des advections de masses d’air océaniques subissant un
lessivage conséquent et qui n’ont pu se charger en particules marquées en **’Cs durant le survol des

surfaces marines.
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Figure 2-11 : Roses de contamination représentant en pourcentage I’origine des masses d’air pour

les périodes ou I’activité mesurée dans les aérosols a chaque station du réseau OPERA est inférieure

) ) Pourcentage
Centile 90 .. | Centile 10 » .
3 Secteur associé 3 Secteur associé non classées
[Ba.m™] [Ba.m™] _
(Centiles 90 - 10)
Alengon 0.34 ENE (32 %) 0.08 ONO (40 %) 2-0.5%
Bordeaux 0.59 NNO (21 %) 0.18 ONO (36 %) 1.5-55%
Charleville 0.68 ENE (29 %) 0.14 ONO (38 %) 1-3%
Dijon 0.68 ENE (31 %) 0.16 ONO (33 %) 4-2%
Orsay 0.48 ENE (30 %) 0.13 ONO (29 %) 0.5-3%
La Seyne 0.90 ENE (25 %) 0.27 ONO (24 %) 2-4%

Table 2-5 : Valeurs des centiles 10 et 90 des distributions des niveaux d’activité en *Cs dans les
aérosols pour chaque station du réseau OPERA et secteurs associés aux dépassements de ces
centiles avec le pourcentage de masses d’air comptabilisé dans ce secteur (valeur entre

parentheses) et pourcentages des masses d’air non classées.



2.4.4 - Détermination des niveaux moyens d’activité en **'Cs suivant I’origine des masses

d’air

Pour déterminer si les masses d’air continentales entrainent des niveaux d’activité plus
élevés que les masses d’air océaniques, il est nécessaire de considérer I’ensemble de la chronique
des mesures du **¥Cs & chaque station et d’estimer une activité moyenne associée aux différentes
origines de ces masses d’air. L’intégralité des rétro-trajectoires quotidiennes des six stations
étudiées, entre janvier 2000 et décembre 2006, associées aux périodes de mesures significatives du
BCs, a été calculée. Cette étude se base ainsi sur plus de 14 000 rétro-trajectoires. Seules les
périodes de mesures ou les rétro-trajectoires ne changent pas de provenance durant I’intégralité de
la décade sont considérées. Afin d’en augmenter le nombre et d’améliorer la représentation
statistique des résultats, la provenance des masses d’air est découpée en 4 secteurs de 90° avec
pour axes principaux les 4 points cardinaux. Sur prés de 1300 périodes de mesures significatives
considérées initialement, seules 212 ont été retenues. Les résultats obtenus sont présentés sur la

figure 2-12 sous forme de graphique radar et de boites a moustache.
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Figure 2-12 : Boites & moustaches de la distribution des niveaux d’activité en **¥Cs dans les aérosols
associés aux différentes origines des masses d’air pour I’ensemble des stations OPERA (gauche) et
niveaux d’activité moyens en *’Cs dans les aérosols associés aux différentes origines des masses

d’air pour I’ensemble des stations OPERA (droite).

Les masses d’air continentales, en provenance de I’est, ont un niveau d’activité moyen
(0.79 pBg.m™) significativement plus élevé que les autres masses d’air. A I’opposé, les masses d’air
océaniques présentent I’activité moyenne la plus faible (0.23 pBg.m™). Ces résultats permettent de
conclure que le transport longue-distance, au travers de la relation avec I’origine des masses d’air,

influe sur les niveaux d’activité en *’Cs dans les aérosols.
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2.4.5 - Application de la méthode d’analyse des temps de résidence et des champs de

probabilité conditionnelle

Pour contourner les limites de cette simple méthode d’analyse des rétro-trajectoires
(classification visuelle et dépendante de I’opérateur, non prise en compte des trajectoires
complexes...), ainsi que pour identifier plus précisément les régions participant a la rémanence du
B¥7Cs dans I’atmosphére, une nouvelle méthode est appliquée. Cette méthode, issue des travaux
d’Ashbaugh (1983) et Ashbaugh et al. (1985), est nommée « analyse des temps de résidence ». Elle
se base sur un grand nombre de rétro-trajectoires composées de plusieurs segments, séparés par un

incrément temporel spécifique et caractérisés par leur position dans un domaine d’étude défini.
Si N est le nombre total de segments des rétro-trajectoires et n; le nombre

d’intersections des rétro-trajectoires sur la cellule (i,j) du domaine d’étude pendant la période
d’étude, la probabilité pour qu’une masse d’air aléatoire réside dans la cellule (i,j) est définie par :
PLAT= 0

) N )
Ensuite, si m; est le nombre d’intersections des rétro-trajectoires sur la cellule (i,j) mais
uniquement pour celles associées a un niveau d’activité en ’Cs supérieur & une valeur seuil
prédéfinie, alors la probabilité du temps de résidence de telles masses d’air dans la cellule (i,])
relative a la période d’étude considérée est donnée par :
P[B,1= "

ij N

La différence entre les deux champs de probabilité définis ci-dessus permet de renseigner
sur les principales régions participant aux augmentations significatives des niveaux d’activité en
B¥7Cs dans I’atmosphére. Toutefois, ces deux champs de probabilité ayant une valeur maximale au
niveau de la station de préléevement, en raison de la convergence des rétro-trajectoires en ce point,
Ahsbaugh et al. (1985) définissent la probabilité conditionnelle de I’événement Bij connaissant Aij,
s’écrivant :
P[Bij‘Aij] _ P[B; ] :m _
P[Au] nij

Le champ de probabilité obtenu permet alors de déterminer les régions qui statistiguement

participent aux variations significatives des niveaux d’activité volumique en **Cs, au-dela de la

valeur seuil prédéfinie. Afin de réduire I’incertitude associée aux cellules traversées par un faible

nombre de segments de rétro-trajectoires (N;;) entrainant des valeurs de probabilités importantes,

une fonction de pondération W(nij) est appliquée lorsque le nombre d’intersections sur une cellule

donnée est inférieur a une valeur arbitraire prédéfinie, en comparaison de I’ensemble des cellules
(Han et al., 2007 ; Lai et al., 2007 ; Begum et al., 2005). Cette fonction de pondération est définie

comme suit :
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1.00, n; >2.n
0.75,  n, <n; <2.n

moy !

moy ?
W) =1050, n_r12<n <n
. ! moy ij — "'moy,
0.15 n; <n. /2
nmoy : nombre moyen d’intersections des rétro-trajectoires sur I’ensemble des cellules du domaine d’étude.

Pour les niveaux d’activité volumique supérieurs au percentile 90, et inférieurs au
percentile 10 respectivement, de la distribution en **Cs entre janvier 2000 et décembre 2006 & la
station d’Orsay, les champs de probabilité conditionnelle calculés selon la méthode décrite sont

présentés dans la figure 2-13 a titre d’exemple.
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Figure 2.13: Champs de probabilité conditionnelle pour les niveaux d’activité supérieurs au
percentile 90 (gauche) et inférieurs au percentile 10 (droite) de la distribution des niveaux

d’activité volumique en **'Cs a la station d’Orsay entre janvier 2000 et décembre 2006.

Les résultats obtenus mettent en évidence que les augmentations significatives des niveaux
d’activité volumique en **¥Cs sont associées a des masses d’air provenant majoritairement de I’est
de I’Europe, en faisant apparaitre un couloir de contribution dirigé vers les territoires les plus
fortement marqués par les retombées de I’accident de Tchernobyl. A I'inverse, les diminutions
significatives sont associées a des masses d’air ayant résidé principalement sur les surfaces
océaniques. Ces observations confirment I’intérét apporté au transport longue-distance sur les
variations significatives des niveaux d’activité volumique en *¥'Cs et permettent également de faire
converger notre intérét en direction des régions continentales.

Bien que fournissant des résultats plus satisfaisants que la premiere méthode utilisée, cette
méthode des « champs de probabilité conditionnelle » ne permet pas de d’isoler de régions
spécifiques ou prennent place les processus engagés dans la rémanence du *’Cs atmosphérique.

Ainsi, Vasconcelos et al. (1996) dans leur étude, montrent que cette méthode d’analyse n’offre
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gu’une faible résolution radiale, bien que sa résolution angulaire soit satisfaisante. La seconde
limite de cette méthode réside dans son application a une seule partie de la distribution des
niveaux d’activité volumique en **'Cs, définie par la valeur seuil retenue. Elle ne permet donc pas

de considérer quantitativement les variations des niveaux d’activité.
2.4.6 - Identification et hiérarchisation des régions sources du *'Cs atmosphérique

Pour compléter cette partie dédiée a la localisation des régions impliquées dans la
rémanence du **'Cs atmosphérique, nous appliquons une derniére méthode d’analyse des rétro-
trajectoires. Cette méthode, appelée méthode d’analyse statistique des champs de contribution, a
été initialement développée par Seibert et al. (1994) puis améliorer par Stohl (1996). Ces méthodes
sont utilisées par de nombreux auteurs pour identifier les principales régions impliquées dans les
émissions de polluants atmosphériques (Charron et al., 1998 ; Zhou et al., 2004 ; Han et al., 2007;
Lai et al., 2007; Riccio et al., 2007; Zhao et al., 2007). Elles permettent de considérer I’intégralité

de la base de données utilisée et de considérer quantitativement les variations observées.
2.4.6.1 - Données et méthode

Comme pour la méthode des champs de probabilité conditionnelle, la premiere étape est de
définir un domaine d’étude maillé dans lequel sera pris en compte I’ensemble des rétro-trajectoires
étudiées. Ensuite, pour chacune des cellules (i,]) du domaine, une valeur moyenne de contribution,

homogéne a une concentration, est calculée en utilisant I’équation suivante :

— 1
=TV z:\illog(cl)rili :

ZHTU

Cij : contribution logarithmique moyenne dans la cellule (i,j) homogéne a C| ,

O

| :indexdela trajectoire,
M : nombre total de trajectoires,

| . - . . .
Tij : temps passé dans la cellule (i,j) par la rétro-trajectoire I,

C| : niveau d’activité mesuré a I’arrivée de la rétro-trajectoire | exprimé en pBg.m™ ou concentration du polluant étudié.

Une valeur importante de CT,“- implique que les parcelles d’air traversant la cellule (i,]})

auront, en moyenne, une activité importante a leur arrivée a la station considérée (Seibert et al.,
1994 ; Stohl et al., 1998). Cependant, Stohl (1996) montre que cette distribution égalitaire sur tous
les segments de la rétro-trajectoire associée entraine une sous-estimation des gradients potentiels
des champs de contribution réels. Il propose alors une amélioration de cette méthode en effectuant
une redistribution des niveaux d’activité sur les segments de chaque rétro-trajectoire tout en
considérant I’information issue de la méthode d’analyse de Seibert et al. (1994). Stohl (1996) donne
ainsi I’exemple suivant pour illustrer sa méthode. Il suppose un ensemble de rétro-trajectoires

toutes différentes les unes des autres a I’exception prés que toutes traversent une méme cellule
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spécifique. Toutes ces rétro-trajectoires sont associées a de faibles concentrations a leur arrivée au
site de préléevement sauf une. Aucune source de contribution n’est alors localisée le long des
différentes rétro-trajectoires « propres » et spécifiquement dans la cellule qu’elles partagent avec
la rétro-trajectoire polluée. Cette derniere doit donc s’étre chargée ailleurs sur son trajet et cette
information peut étre utilisée pour effectuer une redistribution le long des rétro-trajectoires. Cette
nouvelle méthode permet alors de mettre en évidence des régions de contribution spécifique qui se
trouvaient sous-estimées par la méthode précédente.

Pour une rétro-trajectoire donnée, la redistribution suggérée par Stohl (1996) le long de
cette derniére est calculée suivant I’équation :

X, N X
W ¢ Xa e N,
:1Xi| X

Ckl = CI

| : index de la trajectoire,
K :index du segment de la rétro-trajectoire I,

Ckl : niveau d’activité redistribué sur le segment k de la rétro-trajectoire I,
C| : niveau d’activité mesuré a I’arrivée de la rétro-trajectoire | exprimé en pBg.m™ ou concentration du polluant étudié,
X Kl - contribution moyenne de la cellule traversée par le segment k de la rétro-trajectoire I,

NI : nombre total de segments composant la rétro-trajectoire I,

X| : moyenne des contributions des cellules traversées par les NI segments de la rétro-trajectoire |, donnée
_ N,
X, :(ijlle)/Nl
Cette redistribution est appliquée successivement a chacune des rétro-trajectoires
individuellement. Une fois cette redistribution effectuée pour I’ensemble des rétro-trajectoires, un
nouveau champ de contribution est calculé suivant I’équation :

Z _12 log(C,, )TiI;I ,

Cij N
Z_E AT

ki - . . . .
Ty : temps de résidence du segment k de la rétro-trajectoire | dans la cellule (i,j).

Cette nouvelle équation est alors identique a I’équation de la méthode de Seibert et al.
(1994), a la différence que C,, est utilisée a la place de C, et donc que la sommation est

effectuée a la fois sur le nombre de rétro-trajectoires et également sur le nombre de segments de
chaque rétro-trajectoire. A partir de ce nouveau champ de contribution, une seconde redistribution
des niveaux d’activité est effectuée le long de chacune des rétro-trajectoires conduisant a
I’obtention d’un nouveau champ de contribution. Cette procédure est ensuite répétée jusqu’a ce
gue la moyenne des différences entre les champs de contribution de deux itérations successives soit
inférieure a une valeur seuil prédéfinie. Dans le cadre de cette étude, cette valeur seuil est fixée a
2 %.
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Une fois cette valeur seuil atteinte, les variations de petites échelles qui ne sont pas
nécessairement significatives statistiquement sont éliminées en appliquant un filtre de lissage et en
imposant que les valeurs obtenues restent dans un intervalle de confiance de 95 %. Le filtre retenu

est un opérateur en 9 points dont les coefficients sont donnés par la matrice 3 x 3 suivante:

0.06 0.1 0.06
A=|01 036 0.1
0.06 0.1 0.06

Les cellules totalisant un nombre de segments de rétro-trajectoires inférieur a 40 sont également
éliminées afin de limiter les erreurs dues a une faible représentativité statistique.

Pour I’application de cette méthode, I’ensemble des rétro-trajectoires est calculé pour
chacune des stations de plaine du réseau OPERA (Alencon, Bordeaux, Charleville-Méziéres,
Clermont-Ferrand, Dijon, Orsay et La Seyne sur Mer) avec un pas de temps de 12 heures (00 et 12
UTC) entre le 10 janvier 2000 et le 30 avril 2009. Cette méthode d’analyse statistique s’applique
ainsi a prés de 47 000 tracés de rétro-trajectoires. Ces rétro-trajectoires sont calculées sur 120
heures avec un point d’arrivée a 100 m au dessus des stations de prélévement. Les segments des
rétro-trajectoires calculées ont un incrément temporel de 1 heure et sont localisés par leurs
coordonnées dans un domaine de résolution spatiale de 1° x 1° compris entre 75°N - 25°N de
latitude et 20°W - 50°E de longitude. Cette méthode est initialement appliquée a la base de
données OPERA des niveaux d’activité volumique en *’Cs puis & des mesures complémentaires afin

de mettre en évidence les spécificités des différentes régions identifiées.

2.4.6.2 - Résultats pour I’activité volumique du **¥Cs

Le champ de contribution calculé a partir de la méthodologie établie par Stohl (1996) pour
les niveaux d’activité volumique en **¥Cs est présenté dans la figure 2-14. Bien qu’ayant la méme
dimension qu’une activité volumique, ce champ de contribution ne représente pas I’activité
volumique en **'Cs dans I’air & I’échelle du domaine étudié mais la contribution de chacune de ces
régions sur les niveaux d’activité en *’Cs mesurés au niveau des stations du réseau OPERA.
Statistiquement, il est alors possible d’estimer I’activité en **’Cs d’une masse d’air arrivant sur une
des stations du réseau OPERA en n’ayant pour seule connaissance préalable que son parcours au
travers du domaine étudié. Cette activité résultante se calcule alors comme la moyenne des
contributions de chacune des cellules traversées tout au long de son parcours. Cette application de
prévision des niveaux d’activité en **'Cs dans les masses d’air n’est pas I’objectif de cette étude
mais permet une meilleure compréhension des résultats.

Les différences obtenues entre les cellules du domaine sont utilisées pour établir une
hiérarchie entre les régions participant a la rémanence du **'Cs dans I’atmosphére. Celles pour
lesquelles les contributions sont les plus élevées sont alors désignées comme les régions contribuant
le plus significativement a cette rémanence au niveau des stations du réseau OPERA. Dans cette

étude, le choix a été fait de ne pas supprimer les cellules n’ayant aucune contribution sur les
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niveaux d’activité due a I’absence d’intersection avec les rétro-trajectoires. Celles-ci sont
représentées de la méme maniére que les cellules n’ayant qu’une trés faible contribution puisque,
quel qu’en soit la cause, ces régions n’exercent aucune influence sur les niveaux ambiants en **'Cs
mesurés en France. Ainsi, les régions présentant les plus faibles contributions sont désignées comme

ne contribuant que trés faiblement & la remise en suspension du **'Cs.
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Figure 2-14 : Champ de contribution de I’activité volumique en **'Cs, exprimé en nBg.m?, pour

I’ensemble des stations de plaine du réseau OPERA.

Avec une vue globale, les principales régions contribuant a la rémanence du “'Cs se
répartissent sur les régions continentales, en opposition aux régions océaniques, confirmant les
résultats des méthodes précédentes. Dans ces régions continentales, la principale région identifiée
se trouve a proximité de la zone de Tchernobyl, a la frontiere entre I’Ukraine et la Biélorussie.
Cette région s’étend vers le sud de I’Ukraine et correspond aux territoires les plus fortement
impactés par les retombées de I’accident (cf. figure 1-14). Une seconde extension de cette région
s’observe sur la Fédération de Russie et correspond également & des dépots de **'Cs importants,

supérieurs & 185 kBg.m™.
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Trois autres régions, correspondantes a des dépdts surfaciques importants en **¥Cs, sont
également identifiées pour leur contribution significative. La premiére, située a la frontiere avec le
Kazakhstan, correspond & un dépot au sol compris entre 10 et 40 kBg.m™, et fait partie de la zone
étendue autour de Tchernobyl fortement impactée par les retombées de cet accident. La seconde
se situe sur la moitié sud de la Finlande et correspond a des dépots surfaciques pouvant étre
supérieurs & 40 kBg.m™. La troisiéme se situe dans la région des Balkans ol peu de données de
contamination de surface sont disponibles, au regard des autres territoires. Toutefois, les mesures
disponibles sur la Grece présentent des niveaux de contamination comparables a la péninsule
Scandinave, permettant de rapprocher cette région aux précédentes.

Avec une contribution moyenne, de I’ordre de 600 nBg.m=, les régions de I’Autriche et de la
République Tchéque, ol la contamination de surface excéde par endroit les 40 kBgq.m™, se
distinguent des régions alentours, sans toutefois présenter des contributions aussi importantes que
les régions citées précédemment.

Ces observations mettent en évidence que les territoires les plus fortement marqués par les
dépdts en 137Cs sont directement impliqués dans sa rémanence atmosphérique, plus de 20 ans
apres son dépdt initial. Dans ces régions, la remise en suspension de ce radionucléide peut étre
associée a I’érosion éolienne, aux incendies ou aux activités anthropogéniques (Garland et Pomeroy,
1994 ; ECP-5 report; 1995; Garger et al., 1998; Wagenpfeil et al., 1999; Kashparov et al., 2000;
Wagenpfeil et Tschiersch, 2001; Wotawa et al., 2006; Yoschenko et al., 2006 [a,b]; Lujianiene et
al., 2007).

Trois autres régions extérieures au continent eurasien sont identifiées sur la figure 2-14. La
plus importante se situe au dessus de la Mer Méditerranée, dans la partie sud de la Mer lonienne, la
seconde est localisée dans le nord de la Libye, a proximité de la frontiére Tunisienne et la derniéere
dans la région frontaliere entre I’Algérie, le Maroc et la Mauritanie. A la différence des régions
identifiées précédemment, la contamination de surface de ces régions est principalement due aux
retombées globales des essais nucléaires atmosphériques et se trouve étre significativement plus
faible que pour les régions du continent européen (UNSCEAR 2000, annexe C). Leur contribution a la
rémanence du **'Cs dans les aérosols en France n’est donc pas associée a un dépot surfacique
important comme nous I’avons conclu pour les régions fortement impactées par les retombées de
I’accident de Tchernobyl.

Pour comprendre comment des régions, présentant une différence aussi marquée dans les
dépodts surfaciques en *’Cs, peuvent avoir une contribution comparable dans la rémanence
atmosphérique de ce radionucléide, les propriétés spécifiques associées a chacune des grandes

régions identifiées sont recherchées au moyen de mesures complémentaires.
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2.4.6.3 - Application aux mesures complémentaires

L’activité massique en *'Cs, définie dans la partie 2.1.4 comme le rapport du niveau
d’activité volumique en *’Cs et de la masse totale de particules en suspension, peut étre utilisée
pour caractériser les particules mises en suspension suivant le processus ou la région impliquée.
L’idée sous-jacente a I’utilisation de cette mesure complémentaire peut s’exprimer ainsi : pour un
processus de remise en suspension de particules de nature et d’intensité identiques, I’activité
volumique en **'Cs est proportionnelle & la contamination de la matrice émettrice. Si une différence
dans I’activité volumique en *’Cs est observée, cette différence est alors imputable a une
différence de contamination de la matrice émettrice, qui se reporte alors sur la contamination des
particules mises en suspension et qui se manifeste par une différence dans I’activité massique de
ces particules. Les régions identifiées dans la partie précédente présentant une différence marquée
dans leur contamination de surface, nous étudions alors la possibilité que les particules issues de
ces régions présentent des activités massiques en **'Cs différentes.

La pesée des filtres de collecte n’étant réalisée que depuis mars 2007, la mesure de
I’activité massique des aérosols n’est disponible qu’a partir de cette date. La méthode d’analyse
statistique des champs de contribution appliquée a cette mesure ne permet donc pas de considérer
les mémes événements que lors de I’analyse appliquée a I’activité volumique en **¥Cs. Cette
différence dans I’étendue temporelle de la base de données peut faire apparaitre un biais dans la
comparaison des résultats obtenus.

Le “K, radionucléide naturel décrit dans la partie 1.2.2.1, est un radionucléide primordial
dont I’activité massique est indépendante de la taille de I’agrégat considéré, dans la gamme de
taille pouvant étre mise en suspension et transportée (cf. partie 3.1.2). Ce radionucléide se trouve
ainsi directement intégré aux particules. En comparant les variations de son activité volumique avec
celles de la masse totale de particules en suspension, il apparait alors une relation de
proportionnalité entre ces deux mesures avec un coefficient de corrélation statistiguement
significatif de R = 0.89 (p < 0.01) (figure 2-15). Cette corrélation permet ainsi d’établir une relation

entre ces deux mesures de la forme :

TSP = 0. AX ™ + B

ol.

TSP : masse totale de particules en suspension exprimée en pg.m?,
K -40 s . . §
Avol. : activité volumique en “°K exprimée en pBq.m,
Qa : coefficient de la régression linéaire de valeur 3.29 exprimé en pg.uBq’,

ﬁ : constante de la régression linéaire de valeur 3.17 exprimée en pg.m™.
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La masse totale de particules en suspension pouvant étre estimée par la mesure de
I’activité volumique en “K, il apparait alors que I’activité massique en **’Cs peut é&tre estimée par
le rapport des niveaux d’activité entre le *'Cs et le “K, comme le suggérent implicitement
Wershofen et Arnold (2005). Pour vérifier cette hypothese, les mesures de I’activité massique en
37Cs sont mises en relation avec le rapport d’activité entre le **'Cs et le “K (figure 2-15). Il apparait
alors une relation linéaire entre ces deux données avec un coefficient de corrélation

statistiguement significatif de R = 0.84 (p < 0.01) de la forme :

Cs-137
Cs-137 _ AT
A =aR,+p, avec R, = —
ol.

Cs-137

s © activité massique du **'Cs exprimée en Bg.kg™,

Ra : rapport des niveaux d’activité entre le **'Cs et le “K,

Cs-137

ol : activité volumique du *’Cs exprimée en uBq.m,

K-40 L, . s . E
Avol. : activité volumique du “°K exprimée en uBq.m?,

Q : coefficient de la régression linéaire de valeur 240 exprimé en Bq.kg’,

ﬁ : constante de la régression linéaire de valeur 1.1 exprimée en Bq.kg".
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Figure 2-15: Gauche : Masse totale de particules en suspension (TSP) en fonction de I’activité
volumique en “K dans les aérosols. Droite : Activité massique en **’Cs en fonction du rapport des
niveaux d’activité entre le **'Cs et le “°K. Ces deux graphiques sont donnés pour I’ensemble des
stations de plaine du réseau OPERA entre mars 2007 et avril 2009.

Le champ de contribution pour I’activité massique en *’Cs est alors calculé & partir du
rapport des niveaux d’activité entre le *'Cs et le “K suivant la méme méthodologie que pour
I’activité volumique en *'Cs et sur la méme période. Les résultats de cette analyse sont présentés
dans la figure 2-16. Comme pour I’analyse précédente, la principale région identifiée correspond
aux territoires les plus fortement impactés par les retombées de I’accident de Tchernobyl. Cette
région est centrée a proximité de la zone de Tchernobyl et s’étend vers la Fédération de Russie. Les
trois autres régions du continent eurasien, identifiées précédemment et correspondant a des dépéts

surfaciques en **'Cs importants (Sud de la Finlande, frontiére avec le Kazakhstan et région des
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Balkans), apparaissent également pour leur contribution a I’augmentation de I’activité massique en
B¥7Cs des aérosols prélevés en France.

L’implication de ces régions dans la rémanence atmosphérique du *’Cs apparait alors étre
induite par la remise en suspension de particules dont I’activité massique en **Cs est
significativement plus importante que pour les autres territoires identifiés précédemment. En effet,
les territoires du pourtour méditerranéen ne présentent qu’une faible contribution dans les
augmentations de I’activité massique en *¥'Cs. Au regard de ces résultats, la contribution a
I’activité massique en **'Cs des aérosols apparait étre directement liée aux dépots surfaciques en

137cs-

Loww contribution <————— = High contribution
Loww contribution <—————— = High contribution

HBgin3

Figure 2-16 : Gauche : Champ de contribution du rapport des niveaux d’activité entre le **Cs et le
“K ; Droite : Champ de contribution de I’activité volumique en “°K exprimé en pBq.m™. L’analyse
est effectuée a partir des données de I’ensemble des stations de plaine du réseau OPERA entre
Janvier 2000 et avril 2009.

L’activité volumique en *¥'Cs peut étre décomposée comme le produit de I’activité massique
de ce radionucléide avec la concentration de particules en suspension (cf. 2.4.1). Si I’implication
des régions du pourtour méditerranéen dans la rémanence du **Cs n’est pas associée & la remise en
suspension de particules a I’activité massique en *’Cs importante, cette implication doit alors
s’expliquer par une concentration importante a la masse totale de particules en suspension. Pour
vérifier cette hypothése, le champ de contribution de I’activité volumique en “K, utilisé pour
estimer la masse totale de particules en suspension, est calculé suivant la méme méthodologie que
précédemment. Les résultats de cette analyse sont présentés dans la figure 2-16.

Les principales régions identifiées pour leur contribution significative a la masse totale de
particules en suspension sont les régions du pourtour méditerranéen ainsi qu’une autre région,
située dans le sud de I’Ukraine. Ces régions correspondent pour partie a celles identifiées dans
I’analyse de I’activité volumique en **'Cs. En revanche, les régions fortement impactées par les

retombées de I’accident de Tchernobyl et identifiées pour leur contribution dans la rémanence du

76



¥Cs au travers de la remise en suspension de particules a I’activité massique importante, ne
présentent qu’une faible contribution vis-a-vis de la masse totale de particules en suspension.

Cette méthode d’analyse appliquée aux mesures complémentaires (activité massique en
1¥7Cs et empoussiérement), permet de montrer que les régions identifiées pour leur implication dans
la rémanence atmosphérique du *’Cs se répartissent en deux grandes catégories aux spécificités
distinctes. La premiére se caractérise par un dépdt surfacique en ’Cs important, di
majoritairement aux retombées de I’accident de Tchernobyl. Il en résulte alors une contribution
importante aux augmentations du rapport des niveaux d’activité entre le *Cs et le *XK,
proportionnel a I’activité massique en **Cs. Ces régions participent donc a la rémanence
atmosphérique du **¥’Cs en raison de la remise en suspension de particules a I’activité spécifique
importante. La seconde catégorie de régions se caractérise quant a elle par une contamination
surfacique en **'Cs significativement plus faible. Les dépéts surfaciques en **'Cs de ces régions
résultent principalement des retombées globales durant la période des expérimentations nucléaires
atmosphériques. Ainsi, la contribution de ces régions aux augmentations de I’activité massique en
B37Cs est faible, en relation avec les quantités de *Cs déposées. En revanche, la contribution de ces
régions a la masse totale de particules en suspension est importante. Ces régions participent donc a

la rémanence atmosphérique du **Cs en raison d’un transport important de matiére en suspension.
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2.5 - Conclusion

L’objectif de ce chapitre a été de caractériser les variations des niveaux d’activité
volumique en **'Cs dans les aérosols afin d’orienter les recherches pour identifier et caractériser,
dans les chapitres suivants, les processus impliqués dans la rémanence atmosphérique du **Cs.

La considération des conditions météorologiques locales n’a pas permis d’établir de relation
significative avec les variations des niveaux d’activité volumique en **¥Cs. De maniére attendue, les
niveaux d’activité tendent a diminuer lorsque le cumul ou le nombre de jours de pluie augmente.
L’intensité du vent tend également a avoir un effet dispersif sur les niveaux d’activité. Enfin, la
saison hivernale présente un plus grand nombre d’augmentations significatives, en raison d’une
divergence de nature ou d’intensité des processus de remise en suspension du *’Cs selon la saison,
soit en raison de situations météorologiques locales favorables a I’accumulation des particules dans
les basses couches.

L’évolution de la relation entre les niveaux d’activité en **'Cs et en "Be sur I’ensemble de la
chronique OPERA a montré un transfert de ce radionucléide artificiel au cours du temps, passant du
réservoir atmosphérique au profit du réservoir terrestre. Les tendances observées avec les niveaux
d’activité en #°Pb ainsi qu’avec le rapport 'Be/*°Pb montrent que les augmentations significatives
du niveau d’activité en **'Cs correspondent & des advections de masses d’air continentales sans que
la réciproque ne soit vérifiée. La relation obtenue avec le “°K montre que ces deux radionucléides
ont une origine partiellement commune. Enfin, la relation établie avec la masse totale de particules
en suspension a permis de définir I’activité massique en **’Cs des particules prélevées.

La comparaison des activités moyennes en **’Cs dans les aérosols avec les dépéts surfaciques
correspondants a permis de définir le coefficient de remise en suspension. La dynamique trop faible
de ces distributions n’a pas permis de conclure sur la contribution locale de la remise en
suspension. Néanmoins, les différences observées entre les stations de Clermont-Ferrand et du Puy-
de-Déme indiquent que la contribution du transport longue distance sur les augmentations
significatives des niveaux d’activité volumique en **¥Cs est prépondérante.

Cette hypothése est vérifiée par la mise en relation des niveaux d’activité en *Cs
supérieurs au percentile 90 de chaque distribution avec I’origine des masses d’air associées, relation
établie a partir d’une simple méthode de classification ou de la méthode d’analyse des temps de
résidence et des champs de probabilité conditionnelle.

Enfin, I’application de la méthode d’analyse statistique des champs de contribution a
permis une localisation ainsi qu’une hiérarchisation des principales régions participant a la
rémanence du **Cs dans I’atmosphére. Les résultats ont permis d’identifier d’une part les régions
les plus marquées par les retombées de I’accident de Tchernobyl, en raison de la remise en
suspension de particules & I’activité massique en *’Cs importante, en relation avec les densités de
dépot, et d’autre part les régions du pourtour méditerranéen, caractérisées par un dépot surfacique
en ¥'Cs plus faible et la remise en suspension de grandes quantités de particules.

La localisation des territoires impliqués dans la rémanence atmosphérique du *’Cs

atmosphérique permet dans un premier temps de diriger les recherches sur les régions identifiées
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afin d’y étudier les processus engagés dans cette rémanence. La connaissance des propriétés
spécifiques associées a chacune de ces régions permet ensuite d’orienter I’étude sur des processus
répondant aux caractéristiques établies. Prenant pour base les résultats obtenus dans cette partie,
les prochains chapitres vont ainsi étre consacrés a identifier et caractériser les processus entrainant
la remise en suspension de particules porteuses de **'Cs dans I’atmosphére et leur transport
jusqu’aux stations de prélévement du réseau OPERA.
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CHAPITRE 3 : Les particules minérales et I’érosion éolienne

Le pourtour méditerranéen a été identifié pour sa participation a la rémanence du “’Cs
dans I’atmosphére au travers du transport d’une masse importante de particules. Le nord du
continent africain, et tout spécialement le désert du Sahara, étant connu pour son export
considérable de poussiéres minérales, ce chapitre s’attache a étudier et caractériser I'impact de

ces évéenements.

3-1 - Les épisodes de poussieres sahariennes

DG a leur impact sur I’homme et I’environnement, les poussiéres minérales provenant des
régions arides ou dégradées par les activités humaines sont a la base de nombreuses études
réalisées au cours des derniéres décennies. Ces particules sont impliquées directement dans le bilan
radiatif atmosphérique par leurs effets d’absorption et de diffusion (Arimoto, 2001 ; Meloni et al.,
2005 ; Park et al., 2005 ; Mikami et al., 2006 ; Maher et al., 2010) et indirectement au travers de
leur influence sur la microphysique des nuages (Kelly et al., 2007 ; Andreae et Rosenfeld, 2008).
Elles influent également sur la production primaire marine au travers des nutriments qu’elles
apportent (Ratmeyer et al., 1999 ; Kubilay et al., 2000 ; Lenes et al., 2008 ; Maher et al., 2010) et
ainsi sur le cycle du carbone. Dans certaines régions, le transport de ces particules minérales
participe a la dégradation de la qualité de I’air. L’ensemble de ces sujets d’étude permet de
disposer d’une base bibliographique conséquente traitant des poussieres minérales.

La majorité des sources persistantes de poussieres minérales en suspension dans
I’atmosphére est située dans I’hémisphére Nord et se distribue le long de la « dust belt »,
s’étendant des cotes ouest de I’Afrique du Nord jusqu’a la Chine en passant par le Moyen-Orient et
la partie centrale et du Sud de I’Asie (Prospero et al., 2002). Parmi ces sources, le désert du Sahara
est la plus importante avec plusieurs centaines de millions de tonnes de particules émises chaque
année, représentant la moitié du total des poussieres émises a I’échelle globale (Goudie et
Middleton 2001 ; Engelstaedter et al., 2006 ; Goudie, 2009). Son influence s’étend sur plusieurs
milliers de kilométres pouvant aller jusqu’a la Scandinavie (Franzen et al., 1994), le continent
américain (Swap et al., 1996 ; Koren et al., 2006) ou I’Asie (Tanaka et al., 2005).

3.1.1 - Etat des connaissances sur les poussiéres sahariennes
3.1.1.1 - Les mécanismes d’émission des particules : I’érosion éolienne
La génération d’aérosols désertiques est conditionnée par la disponibilité de fines particules
sur la surface terrestre pouvant étre soulevée du sol lorsque la vitesse de frottement du vent
dépasse un certain seuil. Cette limite va dépendre de la rugosité des éléments sur cette surface, de

la taille des particules ainsi que de I’humidité du sol. Suivant leur taille, différents processus vont

mettre en mouvement ces particules. Le plus souvent, les particules minérales sont regroupées en
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agrégats maintenus par les forces de cohésion. Pour ces agrégats ou pour les particules les plus
grosses, la friction du vent va leur imprimer un Iéger soulévement. De par leur taille et leur vitesse
de sédimentation induite, ces particules et agrégats ne vont pas pouvoir rester en suspension et
vont rapidement retomber au sol. Leur déplacement reste ainsi confiné dans une mince couche prés
du sol, appelée couche de saltation (Gomes et al., 2003 ; Laurent et al., 2006). Au moment de leur
impact sur le sol ou par collision, les agrégats vont se désagréger et éjecter les particules qui les
constituent, libérant des particules plus fines pouvant étre entrainées par le vent et transportées.
Lors de I'impact, des particules plus fines restées cohésives avec le sol vont également étre
arrachées par transfert d’énergie cinétique (Gomes et al., 2003). Ce mécanisme est appelé
« sandblasting ». La figure 3.1 illustre schématiquement I’ensemble des processus qui conditionnent
I’émission des particules minérales jusqu’a leur dép6t.

De nombreuses études se sont attachées a étudier la contribution des différents parametres
conditionnant la mise en suspension des particules minérales. Ces études ont pour finalité de
mettre en relation les paramétres météorologiques avec les paramétres intrinseques des surfaces
soumises a I’érosion éolienne afin de déterminer I’intensité des flux d’émission de particules et de
contraindre les modeles numériques. Les parameétres intrinséques du sol vont conditionner la vitesse
seuil de frottement du vent au-dela de laquelle la mise en mouvement des particules va étre
initiée. Les principaux paramétres a considérer sont la taille des agrégats, la rugosité de surface,
I’humidité du sol et la couverture végétale dans le plan horizontal et vertical (Callot et al., 2000 ;
Lu et Shao, 2001 ; Gregory et al., 2004 ; Tanaka et Chiba, 2006 ; Laurent et al., 2006 ; Shaw et al.,
2008). Une fois le mouvement initié, le flux de particules sera d’autant plus important que
I’intensité du vent le sera.
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3.1.1.2 - Les principales zones d’émissions de particules minérales

Bien que certaines régions aient pu étre identifiées sur la base d’observations réalisées in
situ, les observations satellitaires sont I’'unique source de données permettant de disposer de
mesures avec une couverture spatiale globale. L’essor de ces techniques d’observation au cours des
dernieres décennies a ainsi permis d’identifier les principales régions sources de poussieres
minérales en suspension dans I’atmosphére (Prospero et al., 2002 ; Washington et al., 2003). Ces
observations permettent également de disposer de mesures en continu et de pouvoir ainsi

déterminer I’évolution de ces sources au cours du temps.

Figure 3.2 : Principales régions sources d’aérosols désertiques en Afrique du Nord (d’aprés Prospero
et al., 2002).

La dépression du Bodélé, située au nord-est du lac Tchad est la plus importante de ces
régions sources a I’échelle mondiale (Prospero et al., 2002 ; Washington et al., 2003 ; Warren et al.,
2007). Chaque année, entre 120.10° et 780.10° tonnes d’aérosols minéraux y seraient produits
(Bristow et al., 2009). Durant les évenement de soulévement de poussieres, des concentrations de
I’ordre de 10 000 pg.m™ peuvent étre observées localement (Warren et al., 2007). Cette région
reste active tout au long de I’année avec un maximum au printemps et un minimum d’activité vers
le mois d’aolt (Engelstaedter et al., 2006). Cing autres régions majeures, de par leur étendue
spatiale, I’intensité de leur émission et le transport des poussiéres soulevées en direction du sud de
I’Europe, sont localisée en Afriqgue du Nord (Figure 3.1) (Goudie et Middleton, 2001 ; Prospero et
al., 2002 ; Washington et al., 2003). La région située sur la frontiere mauritanienne se compose
d’une multitude de point sources s’étendant jusqu’a la frontiére algérienne. Elle est principalement
active en début et en fin d’année. La région identifiée sur la frontiere entre le Mali et la Mauritanie
est quant a elle particulierement active tout au long de I’année et figure parmi les plus importantes

en termes de quantité de particules émises. La région entre I’Algérie et le Niger est principalement
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active entre les mois de mai et d’ao(t. La région la plus proche du territoire francais est située sur
la frontiere entre la Tunisie et le Nord-est algérien. La période la plus active pour cette région
débute en avril-mai et perdure jusqu’en aout-septembre. Enfin, la derniere de ces régions est
située a I’Est du désert libyen. Elle est active durant toute I’année avec un pic d’activité en mai-
juin. L’ensemble de ces régions est associé a des topographies particuliéres puisqu’elles se situent
dans des zones dépressionnaires ou a proximité de hauts massifs montagneux entrainant des régimes
de vents particuliers.

A travers I’ensemble du désert saharien, d’autres régions source peuvent étre également
identifiées. Ces régions sont qualifiées de mineures puisque I’intensité de leur émission sur le long
terme est moindre en comparaison des principales régions identifiées. Pour ces régions, la mise en
suspension des particules est principalement due a des tempétes de sable dont les occurrences
peuvent présenter de tres fortes variabilités temporelles. Ainsi, les grandes étendues de dunes
n’apparaissent pas comme de perpétuelles régions sources de poussiéres minérales en suspension

De maniére générale, I’ensemble des zones de production de particules minérales en
suspension dans I’atmospheére se situe dans les zones trés arides ou les précipitations et le couvert
végétal sont extrémement faibles. Le maximum de leur activité est enregistré au cours du
printemps et de I’été et le minimum durant les mois d’octobre et de novembre (Engelstaedter et
al., 2006).

3.1.1.3 - Les caractéristiques des particules

La distribution granulométrique des particules conditionne leur soulevement, leur temps de
résidence dans I’atmosphére, ainsi que les distances parcourues. Cette distribution va dépendre de
I’évenement a I’origine de la mise en suspension et présentera des caractéristiques différentes
suivant I’évenement de mise en suspension. Les caractéristiques des distributions granulométriques
ne sont pas conservées au cours du transport. Ainsi, I’éloignement a la source tend a réduire le
nombre de grosses particules en suspension et ainsi le diametre médian des distributions en
comparaison de ce qui pourrait étre observé a proximité des sources (Mc Tainsh et al., 1997 ;
Breuning-Madsen et Awadzi, 2005 ; Lawrence et Neff, 2009). De plus, en raison des conditions
d’acces difficiles aux régions sources, peu de mesures y sont réalisées. La majeure partie des
mesures disponibles est effectuée apres le transport de ces particules sur de longues distances. Les
caractéristiques de ces distributions vont ainsi dépendre de I’intensité de I’événement, du maintien
des conditions de turbulence, ainsi que des conditions et de la durée de transport. Un apercu des
tailles caractéristiques des poussiéres sahariennes est donné dans la table 3.1 issue de Goudie et

Middleton (2001).
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Source

Localisation

Taille modale, médiane ou
moyenne (Um)

Mc Tainsh et Walker (1982)
Coudé-Gaussen (1981)
Coudé-Gaussen (1991)
Mattsson and Nihlén (1996)
Sala et al. (1996)
Ratmeyer et al. (1991)
Littmann (1991a,b)

Pye (1992)

Gillies et al. (1996)

Ozer et al. (1998)

Blcher and Lucas (1984)
Coudé-Gaussen (1991)
Tomadin et al. (1984)
Coudé-Gaussen (1988)
Wagenbach and Geis (1989)
Talbot et al. (1986)
Arimoto et al. (1997)

Afeti and Resch (2000)
Perry et al. (1997)

Kano, Nigéria

Tanezrouft, centre Sahara
Maghreb

Créte

Espagne

lle de Sal

Allemagne

Créte

Mopti, Mali

Génes, Italie

Sud-Ouest de la France
Sud de la France

Centre de la Méditerranée
Bassin parisien

Alpes Suisse

La Barbade

Les Bermudes

Sud du Ghana

Continent américain

8.9 - 74.3 (médian)
72 (modal)

5 - %0 (médian)

8 - 30 (modal)

4 -30 (moyen)

11.9 - 18.6 (moyen)
2.2 - 16 (médian)

4 - 16 (médian)
16.8 (modal)

14.6 (médian)

4 -12.7 (médian)

8 - 11 (médian)

2 - 8 (modal)

8 (modal)

4.5 (médian)

3.2 (médian)

2.0 - 2.3 (moyen)
1.16 (moyen)

< 1.0 (moyen)

Table 3.1 - Caractéristiques des tailles des poussieres sahariennes (d’aprés Goudie et Middleton,

2001).

De maniére générale, les tailles caractéristiques des poussiéres minérales diminuent quand

la distance a laquelle la mesure est réalisée augmente. Toutefois, I’ensemble de ces mesures
montre que les particules issues de ces régions désertiques ont une taille médiane, moyenne ou
modale supérieure au micron. Cette caractéristique de taille pourra étre utilisée ultérieurement
pour distinguer la contribution de ces événements vis-a-vis d’une pollution d’origine anthropique
qui génere des particules beaucoup plus fines. Ces particules présentent également des
compositions chimiques caractéristiques qui sont utilisées pour tracer ces particules et quantifier
leur contribution lors de prélévements (Viana et al., 2002 ; Borbely-Kiss et al., 2004 ; Rodriguez et
al., 2004 ; Nicolas et al., 2008 ; Viana et al., 2008 ; Coz et al., 2009). Suivant les rapports de
concentrations de ces différents composés, il est alors possible d’estimer la région émettrice de ces

poussieres (Schwikowski et al., 1995).

84



3.1.1.4 - Le transport des particules désertiques

La circulation générale atmosphérique et les conditions météorologiques a I’échelle
synoptique conditionnent le transport des particules mises en suspension. Une grande partie de ces
poussieres minérales, de 30 a 50 % du total de I’export de poussiéres sahariennes (D’Almeida, 1986),
est transportée en direction de I’Atlantique Nord. La zone ou I’export de poussiéres est maximal est
comprise entre 5 et 25°N suivant la saison (Goudie et Middleton, 2001). Schlatter (1995) estime que
20 millions de tonnes de poussiéres sahariennes se déposent annuellement au niveau des Caraibes.

Le transport de ces poussieres sur la Méditerranée et I’Europe est la seconde voie d’export
privilégiée. Ce transport est conditionné par la position de centres dépressionnaires sur le nord de
I’Afrique qui vont générer une intense mobilisation de poussiéres et les transporter vers I’Europe
occidentale. Moulin et al. (1998) propose ainsi une climatologie du transport des poussiéres
sahariennes sur la Méditerranée et I’Europe. D’aprés ces travaux, la région de la mer lonienne,
identifiée comme une région source de **¥'Cs, de “)K et de TSP dans la partie 2.4.6, est une zone de
passage privilégiée pour le transport des poussieres sahariennes en direction de I’Europe. De par sa
proximité, le sud de I’Europe et principalement les pays du pourtour méditerranéen sont
régulierement impactés par ces évenements comme I’Espagne (Querol et al., 2001 ; Rodriguez et
al., 2002 ; Pérez et al., 2008 ; Coz et al., 2009), le Portugal (Almeida et al., 2005), I’ltalie (Pace et
al., 2006 ; Tafuro et al., 2006 ; Gobbi et al., 2007 ; Pavese et al., 2009), la Grece (Kaskaoutis et al.,
2008 ; Mitsakou et al., 2008), le Monténégro (Dordevic et al., 2004), la Turquie (Kubilay et al.,
2000 ; Griffin et al., 2007 ; Kogak et al., 2007) ou encore la France ou une vingtaine d’épisodes ont
été recensés en Corse en une seule année (Bergametti et al., 1989). Lors de certains épisodes, ces
poussieéres peuvent étre transportées jusqu’aux iles britanniques (Goudie et Middleton, 2001) voire
atteindre la Scandinavie (Franzen et al., 1994). Au total, D’Almeida (1986) estime qu’environ 100
millions de tonnes de ces poussiéres seraient transportées chaque années sur I’Europe. En raison de
I’énergie considérable mise en jeu lors des tempétes a I’origine du soulevement des poussiéres dans
le désert saharien, les panaches de poussieres sont régulierement transportés a une altitude élevée,
entrainant une forte concentration d’aérosols dans la moyenne troposphére, caractéristique de ces
évenements (Alastuey et al., 2005 ; Meloni et al., 2005 ; Guerrero-rascado et al., 2008 ; Pavese et
al., 2009). Ainsi, la station du Jungfraujoch située dans les Alpes suisses a 3580 metres d’altitude

enregistre régulierement le passage de ces panaches (Schwikowski et al., 1995 ; Coen et al., 2003).

3.1.1.5 - Le dépot des poussieres sahariennes

Au cours du transport, les poussieéres en suspension vont se redéposer au sol par
sédimentation ou par dépdt humide, les régions les plus proches des zones sources étant les plus
marquées par ce dép6ot. Dans leur revue bibliographique, Lawrence et Neff (2009) établissent ainsi
une relation entre le flux de dépdt annuel et la distance a la source, les régions situées a moins de
1000 km, comme la France, recevant de 1 a 50 g.m?.an™ contre une moyenne de 200 g.m?.an™

pour les régions situées a proximité immédiate des sources. Leur étude fait également apparaitre

85



que la distribution en taille des particules évolue avec la distance avec un pourcentage de grosses
particules qui diminue quand la distance augmente. Toutefois, ils notent que le pourcentage de
particules de tailles comprises entre 2 et 50 pm reste majoritaire méme au-dela de 1000 km de
transport, soulignant I’importance des particules de tailles relativement importantes dans les
quantités déposeées.

Ces panaches de poussiéres présentant une quantité significative de particules de tailles
importantes, le dép6t sec va donc contribuer majoritairement au dépot total a proximité des
régions sources, expliquant le glissement des distributions en taille vers les plus fines tailles. A
Iinverse, le dép6t humide va étre prépondérant au fur et a mesure que la distance a la source
augmente (Tegen et Fung 1994). Ainsi, au niveau des lles Canaries, le dépbt sec représenterait plus
de 80 % du dépét total de poussieres sahariennes (Torres-Padron et al., 2002) contre 25-30 % au
niveau de la Sardaigne et 15-35 % au niveau de la Corse (Guerzoni et al. 1997).

Au total, I’export de poussieéres sahariennes entrainerait un dép6t annuel de 130 - 460 Mt
sur I’Atlantique Nord (Swap et al., 1996) et de 1 - 10 Mt sur I’ensemble de I’Europe (Kilzer et al.,
1997).

3.1.1.6 - La contamination du sol saharien

Entre 1960 et 1961, la France a effectué 4 essais atmosphériques sur le site de Reggane
(Algérie) auxquels vient s’ajouter le rejet a I’atmoshére de I’essai souterrain de « Béryl » en 1962.
Dans son rapport annuel de 1960, le CEA fait ainsi état d’une zone contaminée de 150 km de long
qui pourrait étre plus importante (> 500 km) selon le dossier de plainte déposé auprés du tribunal
de grande instance de Paris. Les investigations conduites par I’AIEA (AIEA, 2005) montrent que les
niveaux d’activité en *’Cs autour des sites d’expérimentation sont relativement faibles, a
I’exception du « point zéro » ou des niveaux d’activité plus élevés ont été enregistrés dans des
agrégats de sable vitrifié. Ces agrégats de sable vitrifié sont toutefois trop lourds pour étre
transportés par le vent (Danesi et al., 2008). Au regard de la surface occupée par le désert saharien
et de la superficie des zones de production de poussiéres, I’étendue des régions ou les retombées
des tirs francgais peuvent étre supposées significatives reste tres faible.

Bien que la présence d’**| et de **Cs ait été détectée qualitativement dans la partie nord
de I’Algérie a la suite de I’accident de Tchernobyl (Baggoura et al., 1998), la contribution de ces
retombées reste négligeable pour I’ensemble du désert saharien comme le montre les simulations
de dispersion du panache dans les premiers temps suivant I’accident (Brandt et al., 2002).

A I’échelle du désert du Sahara, la contamination de surface est alors principalement la
marque des retombées globales des tirs (Masson et al., 2010), le Sahara étant dans la bande
latitudinale ayant recu 13 % du total de ces retombées (UNSCEAR, 2000). Les rares mesures réalisées
dans la partie algérienne du désert montrent que la majorité des sols ont une activité en **'Cs de
I’ordre de 5 Bqg.kg™, pouvant aller jusqu’a 30 Bqg.kg™ le long des cotes algériennes ou la
pluviométrie est plus importante (Baggoura et al., 1998). Ces niveaux d’activité se trouvent étre

trées proches de ceux mesurés dans I’ouest de la France qui a été tres peu impacté par les
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retombées de I’accident de Tchernobyl (Masson et al., 2010). Ces observations confirment

I’implication des retombées globales des tirs dans la contamination en **’Cs du désert saharien.

3.1.2 - Caractéristiques d’un sol saharien : cas du sol de Douz (Tunisie)

Trés peu de données sont disponibles concernant les niveaux de contamination des sols
sahariens par les radionucléides artificiels, les niveaux d’activité ambiants lors des tempétes de
poussiéres ou encore la granulométrie des particules porteuses du *’Cs. La réalisation de
campagnes de prélevements d’aérosols dans ces régions de production de poussiéres n’a pu étre
envisagée dans le cadre de ces travaux en raison du codt financier et du temps nécessaire a la
réalisation de telles campagnes de mesures. Afin d’obtenir des résultats caractéristiques sur ces
poussieres sahariennes a moindre colt et dans un délai de temps acceptable dans le cadre de ces
travaux, nous avons sollicité le Laboratoire Interuniversitaire des Systéemes Atmosphériques (LISA)
disposant d’une échantillothéque de sols du Maghreb. Des échantillons de sols de la région de Douz
en Tunisie (figure 3.3) ont ainsi pu étre étudiés. Cette région figure parmi les principales régions
émettant des poussieres sahariennes et se trouve étre la plus proche du territoire francais (cf.
3.1.1.2).

Afin d’étre le plus représentatif possible de la partie du sol soumise a I’érosion éolienne, le
prélevement s’est limité a la couche superficielle du sol. Les différentes fractions
granulométriques, préalablement séparées, ont ensuite été analysées par spectrométrie gamma au
LMRE d’Orsay. Les résultats sont présentés dans la table 3.2 et une représentation graphique pour
les niveaux d’activité en **¥Cs et “)K et le rapport des niveaux d’activité de ces deux radionucléides

est donnée dans la figure 3.4.
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Figure 3.3 : Localisation du prélevement de sol saharien dans la région de Douz en Tunisie
(33.47°N ; 9.39°E).
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Fractions 137cs 9K Rapport 219pp pc Z4Th
granulométriques [Ba.kg™l  [Bqg.kg'] B7cs/*K [Ba.kg™l  [Ba.kg'l  [Bqg.kg']
<20 um 20.4 353 0.058 124 28 25
(+1.9) (£32) (x0.011) (x14) (+4) (5)
20 pm - 63 pm 10.8 375 0.029 69 22.1 21.5
(x0.9) (£30) (+0.005) (7) (+2.4) (+2.9)
20 pm - 100 ym 5.3 347 0.015 35 12.5 10.1
(+0.6) (+29) (+0.003) (5) (+1.7) (+2.4)
75 pm - 125 pm 1.36 229 0.006 9.5 5.7 4.6
(x0.21) (+20) (+0.001) (x2.1) (1) (+1.5)

Table 3.2 : Activités massiques de différents radionucléides mesurées par spectrométrie gamma

suivant les différentes fractions granulométriques d’un sol prélevé en surface a Douz en Tunisie.
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Figure 3.4 : Activités massiques en **¥Cs (barres rouges) et en “K (barres marrons) et du rapport des
activités massiques de ces deux radionucléides (barres bleues) en fonction des fractions
granulométriques d’un sol de Douz (Tunisie) prélevé en surface - L’activité massique en *'Cs est

multipliée par 10 pour améliorer la lisibilité du graphique.
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A partir des résultats de I’analyse par spectrométrie gamma, il apparait que les deux
radionucléides quantifiés dans I’échantillon ne présentent pas la méme tendance vis-a-vis des
fractions granulométriques considérées. Ainsi, le “°K tend & avoir une activité massique
indépendante de la taille des particules ou agrégats considérés dans la gamme de taille pouvant
étre mise en suspension et transportée, vraisemblablement en raison de son origine naturelle et de
sa primordialité. Cette tendance vient confirmer la relation mise en évidence dans la partie 2.4.6.1
entre I’activité volumique du “K et la masse totale de particules en suspension (TSP), puisqu’au
regard de ces derniers résultats ce radionucléide se trouve étre intégré aux particules ou agrégats
minéraux. Comme I’activité massique du “°K se trouve étre relativement constante quelque soit la
fraction granulométrique transportable considérée, I’activité volumique de ce radionucléide
mesurée dans les aérosols est bien directement proportionnelle a la masse totale de particules en
suspension.

Le 'Cs présente quant & lui une activité massique dépendante de la fraction
granulométrique considérée. Elle est maximale pour la fraction la plus fine et décroit lorsque la
taille des particules ou agrégats augmente. Ces résultats sont en accord avec ceux rencontrés dans
la littérature (Livens et Baxter, 1988 ; Garger et al., 1998 ; Spezzano, 2005 ; Bihari et Dzeco, 2008)
quelque soit le type de sol considéré. Cette dépendance avec la taille des particules s’explique
principalement par le fait que la couche de surface des particules, et non pas I’ensemble du volume
de la particule, participe aux échanges cationiques, ce qui inclut le radiocésium (Bihari et Dzeco,
2008). Ainsi, a I’inverse du “K, le **'Cs ne se trouve pas intégré aux particules mais attaché sur leur
surface. Puisqu’a masse constante, la surface apparente des particules les plus fines est plus
importante que pour les particules les plus grosses, I’activité massique en *’Cs des particules les
plus fines est alors plus importante. En faisant I’hypothése que les caractéristiques des particules de
sol sont conservées lors de leur mise en suspension, I’extrapolation de ces résultats nous amene a
conclure que I’activité massique en **’Cs des aérosols peut nous renseigner sur la granulométrie des
particules porteuses de ce **Cs en relation avec la masse de particules transportée.

De plus, au regard des caractéristiques bien distinctes de ces deux radionucléides et de la
dépendance ou non de leur activité massique respective vis-a-vis des fractions granulométriques
considérées, il apparait de facon évidente que le rapport des niveaux d’activité entre le **Cs et le
%K, massique ou volumique, permet de rendre compte de I’activité massique du ’Cs. Ces
observations confirment la relation établie dans la partie 2.4.6.1 entre le rapport *'Cs/*K et
I’activité massique du **'Cs dans les aérosols et y apportent une explication supplémentaire.

En compilant les résultats obtenus pour les différentes fractions granulométriques, il est
possible d’estimer les activités massiques en **'Cs et “°K pour I’ensemble de I’échantillon. Cette
estimation permet alors de pouvoir comparer ces résultats avec ceux obtenus dans le cadre du
réseau OPERA terrestre. Les résultats pour le sol de Douz (Tunisie) et pour les sites d’Alencon,

Charleville, Clermont et Dijon sont présentés sur la figure 3.5.
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Figure 3.5 : Activités massiques en **¥Cs (barres rouges) et en “K (barres marrons) et du rapport des
activités massiques de ces deux radionucléides (barres bleues) pour des sols prélevés surface au
niveau de différents sites francais du réseau OPERA terrestre ainsi que pour un sol de Douz (Tunisie)

- L’activité massique en *’Cs est multipliée par 10 pour améliorer sa lisibilité.

L’estimation des activités massiques de I’échantillon de Douz étant une compilation des
activités massiques des différentes fractions granulométriques présentées dans la table 3.2, la
fraction supérieure a 125 ym n’est donc pas considérée. Au regard de la tendance observée entre
I’activité massique en **'Cs et la taille des particules ou agrégats considérés, la prise en compte de
la fraction la plus grossiére aurait pour conséquence de diminuer I’activité massique en ’Cs
estimée. |l est donc nécessaire de garder a I’esprit que la valeur calculée pour I’activité massique
en *¥Cs pour le sol de Douz est une estimation haute de ce qui devrait réellement étre mesuré en
considérant I’ensemble des fractions granulométrique du sol. Pour les sites francais du réseau
OPERA terrestre, les prélevements sont effectués en surface. La fraction la plus grossiéere,
supérieure a 2 mm, est éliminée par tamisage, le reste du préléevement étant ensuite broyé. Les
résultats obtenus sont alors représentatifs de I’activité massique des sols en surface.

Les résultats présentés sur la figure 3.5 montrent que I’activité massique en **’Cs du sol de
Douz (7.63 + 3.6 Bg.kg™) se trouve proche des niveaux d’activité rapportés par Baggoura et al.
(1998) pour les sols algériens (5 Bg.kg” en moyenne jusqu’a 30 Bg.kg™'). La comparaison de ce
niveau d’activité massique en *'Cs avec les valeurs obtenues pour les sites francais confirme
également les observations faites par Masson et al. (2010) qui indiquent que les niveaux d’activité
en *'Cs rencontrés au niveau des sols sahariens sont comparables & ceux rencontrés dans les régions
de I’ouest de la France trés faiblement impactées par les retombées de I’accident de Tchernobyl, a
I"image des résultats obtenus pour le site d’Alencon. En faisant toujours I’hypothése que les

caractéristiques des particules de sol sont conservées lors de leur mise en suspension, ces résultats
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nous permettent alors de présumer que I’érosion éolienne du sol de Douz, et par extrapolation de
I’ensemble des sols sahariens, entrainerait la mise en suspension de particules dont I’activité
massique serait plus faible que dans le cas d’érosion éolienne locale, tout du moins pour les sites de
la moitié Est de la France. Les valeurs obtenues pour I’activité massique en “°K étant relativement
proches (378 - 470 Bqg.kg™) pour les sites francais en comparaison des niveaux d’activité massique
en 'Cs (4.25 - 25.73 Bq.kg™), le rapport des niveaux d’activité de ces deux radionucléides peut

étre utilisé pour renseigner sur I’activité massique en *’Cs (cf. 2.4.6).

3.1.3 - La détection des épisodes de poussieres sahariennes

Afin de confirmer les caractéristiques présupposées des poussiéres sahariennes établies a
partir de I’étude spécifique d’un sol, il est nécessaire de vérifier que ces propriétés se conservent
lors de la mise en suspension des particules ainsi que durant la phase de transport. En raison de
I"impossibilité de réalisation de campagnes de mesures dans les régions sources, il n’a pas été
possible de vérifier in situ la conservation de I’activité massique entre le sol et les particules
transportées, ainsi que le détail par fraction granulométrique. Toutefois, bien que les différents
mécanismes entrainant la mise en suspension de particules de sol puissent modifier la distribution
granulométrique des particules ou agrégats du sol, di notamment a I’éclatement de ces derniers, il
est admis que ces mécanismes n’influencent pas directement la répartition du “’Cs sur les
différentes particules. La caractérisation de ces poussieres sahariennes apres la phase de transport
vers le territoire francais apparait plus accessible. Il est alors nécessaire tout d’abord d’identifier
ces évenements de transport de ces poussiéres sur le territoire francais. Dans cette partie, les
différents moyens utilisés pour déterminer I’influence des poussiéres sahariennes sur les mesures

issues des préléevements des stations OPERA sont présentés.

3.1.3.1 - Les modeles de prévision de transport de poussieres sahariennes

Les modeles numériques simulant le transport de poussiéres d’origine saharienne sont
fréqguemment utilisés dans la littérature afin d’impliquer rétrospectivement ces épisodes et
d’interpréter les résultats des mesures réalisées (Alpert et al., 2004 ; Hernandez et al., 2008 ;
Karlsson et al., 2008 ; Niclolas et al., 2008 ; Giménez et al., 2010 ; Pederzoli et al., 2010 ; Prasad et
al., 2010). La majeure partie de ces modeles utilise le concept de vitesse de friction seuil pour
établir le flux d’émission de poussieres a partir d’étendues actives en termes de production
d’aérosols désertiques préalablement définies. Le transport et la dispersion de ces poussieres sont
ensuite controlés par des données météorologiques. Ce paragraphe présente un apercu des
différents modeles opérationnels en routine et utilisés dans cette étude.

Les modéles SKIRON/DUST (Kallos, 1997) et DREAM (Dust regional atmospheric model)
(Nickovic et al., 2001) sont les deux modeles opérationnels les plus utilisés pour les études
européennes principalement en raison de leur couverture spatial. Ces modeles ont initialement les

mémes modules de base, comprenant le cycle des poussiéres et le systeme de modélisation
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atmosphérique décris dans Nickovic et al. (2001). L’injection de poussiéres dans les premiéres
couches des modeéles est conditionnée par le type de sol et sa composition minéralogique, le
rapport massique des différentes fractions granulométriques considérées et les conditions
hydrologiques et atmosphériques de surface. Ces deux modeles se différencient ensuite par leurs
améliorations respectives, leur résolution et leur interface. Les prévisions de ces modeles sont
directement accessibles sur les sites suivant: http://www.bsc.es pour DREAM et
http://forecast.uoa.gr pour SKIRON.

Le systeme NAAPS (Navy aerosol analysis and prediction system) du Global Aerosol Model
repose quant a lui sur une modélisation plus simple concernant la production de poussiéres dans
I’atmosphére. Cette modélisation repose sur une vitesse de friction seuil de 0.6 m.s™ appliquée aux
zones déterminées comme érodables et pondérée par un coefficient rendant compte de I’intensité
des différentes sources (figure 3.6). Cette estimation est basée sur les travaux de Prospero et al.
(2002) et il est alors possible de retrouver les principales régions d’émissions de particules
désertiques décrites dans la partie 3.1.1.2. Les sorties de ce modele sont disponibles également sur

le site : http://www.nrimry.navy.mil.

Enfin, d’autres modéles simulent la production et le transport de ces poussiéres sahariennes
comme le modéle de I'université de Tel-Aviv (http://wind.tau.ac.il/dust8/) qui reprend les
modules de DREAM, ou encore le modele CHIMERE développé a I'IPSL/LMD

(http://www.Imd.polytechnigue.fr/dust/) qui alimente le modéle Prév’Air de prévision de la

qualité de I’air en France (http://www.prevair.org). Une illustration des sorties de modeles des

différents systémes décrits ci-dessus est donnée sur la figure 3.7.

Avec une vue d’ensemble, les modeles illustrant la figure 3.7 prévoient une tendance
similaire avec le passage d’un nuage de poussieres sur la partie Est de la France pour la journée du
28 mai 2008. Toutefois, les valeurs prédites divergent grandement puisque celles-ci varient de 1 -
10 pg.m™ pour Prév’Air, jusqu’a 320 - 640 pg.m™ pour DREAM au niveau de la station de la Seyne-
sur-Mer. Il est également notable que le modéle SKIRON/DUST prévoit une concentration en
particules de 25-50 pg.m™ alors qu’il posséde le méme systéme de base que le modéle DREAM.
Cette illustration nous montre qu’il est difficile d’exploiter directement et quantitativement les
données issues de ces modeles de prévision et qu’il est préférable de les utiliser qualitativement et
conjointement afin de déterminer la présence de poussiéres sahariennes dans les basses couches de

I’atmospheére.
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Figure 3.7 : Concentrations au niveau du sol pour le 28 mai 2008 d’apres les modeles SKIRON/DUST

en haut a gauche, NAAPS en haut a droite, DREAM en bas a gauche et Prév’Air en bas a droite.
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3.1.3.2 - Les images satellites

Afin de déterminer qualitativement la présence de poussieres sahariennes dans les basses
couches de I’atmosphere, il est également possible d’utiliser les images fournies par les différents
satellites. En comparaison a celle fournie par les modeles numériques, I’'information satellitale
dispose d’une couverture spatio-temporelle plus faible qui reste toutefois satisfaisante pour la
détermination de leur présence au regard du temps caractéristique de transport de ces poussieres
et des distances parcourues par ces panaches. Les images fournies par les satellites utilisées pour la
détermination de la présence de poussiéres sahariennes dans I’atmosphere sont issues d’algorithmes
de calculs qui permettent une visualisation directe de la présence de ces poussiéres. Dans notre
étude, nous utilisons principalement des recompositions d’images a partir de plusieurs canaux
permettant la restitution d’images en couleurs quasi-réelle issues de la base de données
« NASA/GSFC MODIS Rapid Response » a partir des mesures des satellites Aqua et Terra. Nous nous
attachons alors a observer le développement d’un panache de poussieres se déplacant en direction
du Sud de I’Europe. Pour ce type d’images satellites, cette observation est plus évidente lorsque le
panache de poussiéres transite au dessus d’une surface marine. Les données issues de la base de
données TOMS (Total Ozone Mapping Spectrometer) peuvent également étre utilisées au travers de
I’Aerosol Index. Cet index rend compte de la charge en aérosols a I’'intérieur de la colonne
considérée. Une illustration des images disponibles et utilisées dans cette étude pour déterminer la
présence de panaches de poussieres sahariennes est donnée sur la figure 3.8. La présence de
couverture nuageuse peut géner la visualisation du panache de poussieres sahariennes. Egalement,
ces images ne renseignent d’aucune facon sur leur altitude de transport. L’information apportée par
ces images satellites reste qualitative et intervient en complément de celle apportée par les

modeles de prévision de transport des poussiéres sahariennes.

3.1.3.3 - Les mesures aux sols

Pour confirmer la présence de poussiéres sahariennes dans les basses couches de
I’atmosphére et donc leur contribution aux prélevements d’aérosols effectués par les stations du
réseau OPERA, il est également possible d’utiliser des bases de données issues des mesures réalisées
au niveau du sol. Les réseaux de surveillance de la qualité de I’air sur le territoire frangais mesurant
la concentration massique de particules en suspension au niveau du sol peuvent alors nous
renseigner sur la durée et I’intensité d’un épisode de poussiéres sahariennes. D’apres les figures 3.7
et 3.8, nous avons pu établir qu’un panache de poussieres sahariennes a survolé le Sud-est de la
France aux alentours du 28 mai 2008. La figure 3.9 présente alors les mesures en PMyq réalisées dans
cette région entre le 20 mai 2008 et le 10 juin 2008.
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Figure 3.8 : Panel d’images disponibles pour la journée du 28 mai. En haut a gauche : « Aerosol
Index » issue de la base de données TOMS a partir des données du satellite OMI; en bas a gauche :
composition d’images a partir de plusieurs canaux de mesures du satellite Terra issue de la base de
données MODIS Rapid Reponse System ; a droite : composition d’images a partir de plusieurs canaux

de mesures du satellite Aqua issue de la base de données de I’université de Dundee.
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Figure 3.9 : Moyennes journalieres en PMj, (courbes pleines) aux stations de Nice, Toulon et
Marseille entre le 20 mai 2008 et le 10 juin 2008. Les droites en pointillés représentent la moyenne

annuelle de 2008 pour chacune des stations (source : Atmo PACA).
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D’aprés ce graphique, la concentration en PMy, augmente significativement au niveau de la
station de Nice entre le 26 et 29 mai 2008 et de facon beaucoup plus modérée sur les stations de
Toulon et Marseille entre le 26 et le 27 mai 2008. Cette augmentation de la concentration en PMyq
participe alors a la signature d’un transport de poussiéres sahariennes sur le pourtour
méditerranéen, en complément des images satellites et des modeéles de simulation. Les
augmentations plus faibles des niveaux de PM;, aux stations de Toulon et Marseille montrent
gu’elles se situent a la périphérie du panache de poussieres tandis que la station de Nice se trouve
plus affectée par cet épisode, conformément aux prévisions des modéles de simulation. A partir de
I’évolution des niveaux en PM;, de cette derniére station, I’advection de poussiéres sahariennes
semble perdurer quatre jours.

Afin de compléter la caractérisation de ces épisodes, nous pouvons également utiliser les
bases de données AERONET (AErosol RObotic NETwork) qui regroupent les mesures optiques
réalisées par le réseau international de photometres. Cette base de données est principalement
constituée de mesures de I’épaisseur optique des aérosols (AOT) présents dans I’ensemble de la
colonne atmosphérique. A I’aide d’algorithme d’inversion, cette base de données fournit également
une information sur la distribution en taille des aérosols présents dans la colonne atmosphérique.
Cette base de données ne dispose toutefois pas d’une résolution temporelle satisfaisante puisque la
mesure par les photometres n’est possible qu’en I’absence de couverture nuageuse. La figure 3.10
présente ainsi une illustration des mesures d’AOT réalisées sur le site de Toulon durant le mois de
mai 2008 ainsi que la distribution en granulométrique calculée pour deux jours avec et sans
influence de poussiéres sahariennes, respectivement le 27 et le 15 mai 2008.

D’apres la chronique des mesures d’AOT sur le site de Toulon, la journée du 27 mai
présente une augmentation significative a mettre en relation avec le passage du panache de
poussiéres sahariennes sur cette région. L’information complémentaire apportée par cette base de
données est la distribution granulométrique des aérosols présents dans la colonne atmosphérique.
En comparant les journées du 15 mai 2008, sans influence de poussieres sahariennes, et du 27 mai
2008, influencée par le passage du panache, nous pouvons voir que la distribution granulométrique
des aérosols est dominée par les particules de taille inférieure au micron tandis que lors du passage
de panaches de poussieres sahariennes, cette distribution se caractérise par une majorité de
particules de taille supérieure au micron. Cette information participe également a la signature du

passage de poussieres sahariennes.

96



Toulon , H 43°88709", E 06°00°32", ALt 50 n,
PI : Serge_Despiau, despiauBuniv-tln,fr
Level 1.5 AOT; Data fron HAY 2005

071828 @ <8.455>

5 2
2r
iy
#
g . b
E [~
i T B g
2
. 4g
s 5
& & a4 8 w £
. R Loyl
5 s 2 B $ § -
2 ﬁ%é ¥ o & & !
5]

b2 b3 b4 b5 b6 B7 B8 B9 he h1 h2 h3 ha hs he h7 ha ho be b1 b2 b3 ba bs b6 <~ Day in GHT

Version 2 DS

E 66°9632", ALE 50 n,
In.fr
1.5 27 wav 2008

TovE |
1.481

AVEH/dInGr) un"3/um*2]

g
]
L
s
s
RERONET FrroJoct, WASA GSFC

version 2

Figure 3.10 : Mesures de I’épaisseur optique d’aérosols durant le mois de mai 2008 a différentes
longueur d’ondes (haut) et distributions granulométriques pour le 15 mai 2008 (bas gauche) et pour
le 27 mai 2008 (bas droite) sur le site de Toulon (43.14° N, 6.01° E, 50 m) (source : AERONET).

3.1.3.4 - Calcul de rétro-panaches

Le calcul de rétro-panaches (cf. 2.4.2) permet de confirmer I’origine saharienne de
panaches de poussieres et d’estimer la région source du soulévement des particules. La figure 3.11
présente le rétro-panache calculé a la station de La Seyne-sur-Mer le 27 mai 2008. Ce calcul retrace
le parcours des particules durant les 120 heures précédant leur arrivée, a 100 m au dessus de la
station de prélevement. Les concentrations résultantes étant pondérées par le nombre de particules
introduit dans le modéle et par le volume de la couche, le résultat obtenu est sans dimension. Il
rend compte de la fraction de particules ayant survolé chacun des pixels du domaine considéré avec
une fraction égale a 1 pour le pixel contenant le site de La Seyne-sur-Mer. D’apres la figure 3.11, la
masse d’air arrivant a la station de La Seyne-sur-Mer le 27 mai 2008 présente une origine

saharienne. De plus, le survol de la région située a proximité de la frontiére entre I’Algérie et la
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Tunisie ainsi que la région localisée en Libye indique que ces deux régions sont potentiellement a
I’origine du soulévement des particules minérales.

Le tracé de la rétro-trajectoire associée au rétro-panache reste confiné dans les plus fortes
concentrations du rétro-panache (autour des 10 %) en accord avec sa définition (cf. 2.4.2).
Toutefois, la simple considération de ce tracé ne permet pas de remonter jusqu’a une origine
saharienne de la masse d’air et présente un temps de résidence important au dessus de la région de
la Mer lonienne. Cette différence entre le tracé d’un rétro-panache et de sa rétro-trajectoire
associée se retrouve a plusieurs reprises dans le cas de masses d’air d’origine saharienne. Elle
permet alors d’expliquer I’identification de la Mer lonienne comme une des régions sources de la
remise en suspension du *¥Cs (cf. 2.4.6) et montre que cette région ne présente pas d’implication
directe dans la rémanence atmosphérique de ce radionucléide mais se trouve étre une région de

convergence des masses d’air transportant des poussiéres sahariennes vers le sud de la France.
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Figure 3.11 : Rétro-panache arrivant a la station de La Seyne-sur-Mer a une altitude de 100 m le 27
mai 2008, durant les 120 heures précédentes, intégré sur la couche 0-2000m. Le tracé en pointillés

représente la rétro-trajectoire associée.
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Comme précédemment, le calcul de rétro-panaches ne permet pas a lui seul de rapprocher
un épisode de poussiéres sahariennes et une augmentation significative du niveau d’activité en **'Cs
dans les aérosols. En effet, une masse d’air peut avoir une origine saharienne sans qu’aucun
soulevement de poussiéres ne se soit produit sur son parcours. Ainsi ce calcul vient en complément
des informations obtenues a partir des différentes observations, mesures et calculs décrits
précédemment. Ce résultat participe aux hypotheéses permettant de rapprocher un épisode de

poussiéres sahariennes & une augmentation significative du niveau d’activité en **'Cs.

3.1.3.5 - Recensement et tendances des évenements de poussiéres sahariennes

Sur la base des différentes données disponibles pour identifier I’export de poussiéres
sahariennes vers notre territoire, il est possible de recenser chacun de ces épisodes dans le but de
faire apparaitre des caractéristiques marquantes et d’étudier leur impact sur la rémanence du **Cs
dans le compartiment atmosphérique. Néanmoins, le fait d’utiliser un critére discriminatoire pour
déterminer la présence de poussiéres sahariennes au niveau des stations de collecte du réseau
OPERA entrainerait un biais dans la caractérisation de ces épisodes.

Les images satellites ne présentant pas une couverture spatio-temporelle satisfaisante au
méme titre que les données du réseau AERONET, les mesures des PM;o par les ASQAA ne permettant
une distinction des épisodes de transport de poussieres sahariennes uniquement dans le cas
d’épisodes extrémes et le tracé de rétro-panache ne certifiant pas la présence de poussiéres dans
I’atmosphére, ce recensement préliminaire a été basé sur les données des modeles de prévisions.
Parmi I’ensemble des modeles disponibles, le modele SKIRON était le seul a étre opérationnel des le
début de notre période d’étude et a couvrir le territoire francais. Il a donc été retenu. Le
recensement de tous les épisodes de transport de poussieres sahariennes sur le territoire francais
entre janvier 2000 et décembre 2008, basé sur les données du modele SKIRON, a été réalisé par
A.Demoisson et consigné dans le rapport de stage « Etude du passage d’épisodes sahariens sur la
France ». Les résultats de cette partie sont basés sur les données de recensement figurant dans ce
rapport.

Afin de rendre compte du transport de poussieres sahariennes au niveau des stations du
réseau OPERA, la donnée la plus pertinente est la concentration volumique en poussiéres dans la
premiere couche du modéle, soit la plus proche du sol. Cette donnée n’étant disponible qu’a partir
d’avril 2007, elle ne peut étre utilisée pour le recensement des événements de transport de
poussieres sahariennes sur I’ensemble de la période d’étude. Il est alors possible d’utiliser la charge
totale de poussiéres intégrée sur I’ensemble de la colonne d’air, disponible des les premiéres
années de la période étudiée. Par définition, cette donnée ne considere pas I’altitude de transport
des poussieres sahariennes et ne rend pas nécessairement compte de la présence de poussieres dans
les plus basses couches de I’atmosphére. La considération de cette donnée a pour effet de
maximiser le nombre total de jours influencés par un transport de poussieres sahariennes. La
seconde alternative revient a utiliser le dép6t de poussieres au sol, disponible a partir du mois

d’octobre 2000, qui aura pour effet de minimiser le nombre de jours influencés par un transport de
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poussieres sahariennes puisque la présence de poussieres dans les basses couches n’entraine pas
nécessairement le dépot d’une quantité de matiere suffisante pour étre représentée sur les sorties
de modele. Toutefois, le nombre de jours ou la concentration en poussieres dans la couche du
modele la plus proche du sol est significative doit se trouver dans I’intervalle des données décrites
ci-dessus. Nous utiliserons donc la charge totale de poussiéres intégrée sur I’ensemble de la colonne
d’air ainsi que la quantité déposée pour donner une estimation du nombre de jours influencés par le
transport de poussiéres sahariennes au niveau de chaque station du réseau OPERA.

Au cours de la période d’étude, le modele SKIRON a intégré plusieurs évolutions de
paramétrage et d’interface se traduisant par I’apparition d’une tendance interannuelle a la hausse,
le nombre moyen de jours subissant un transport de poussiéres sahariennes augmentant d’un
facteur 20 en 8 ans pour I’estimation faite a partir de la charge totale de poussieres intégrée sur
I’ensemble de la colonne d’air et d’un facteur 4 en 7 ans pour le nombre de jours soumis a un dépot
de poussieres. L’obtention d’un tel résultat ne peut que confirmer I’implication des évolutions du
modele dans cette tendance. De plus, les autres moyens de détection des événements de poussieres
sahariennes ne font pas apparaitre une telle tendance, qui ne trouve pas non plus confirmation dans
la littérature. Toutefois, certaines études basées sur des chroniques de mesures montrent qu’il
existe une tendance a I’augmentation de ces événements mais sur des échelles de temps plus
longues et de facon moins marquées (Engelstaedter et al., 2006).

Bien que le recensement de chacun des épisodes de poussiéres sahariennes durant la
période étudiée se trouve conditionné par les évolutions successives du modele, I’existence d’une
saisonnalité dans le transport de ces poussieres au travers de tendances intra-annuelles peut étre
étudiée. En effet, la répartition des différents événements de transport au cours de I’année reste
similaire quelque soit I’année considérée et le nombre d’épisodes recensés. Ainsi, la figure 3.12
représente le cumul mensuel du nombre de jours de transport de poussiéres sahariennes pondéré
par le nombre total de jours de transport recensé durant I’année considérée. La fréquence des
épisodes de transport de poussiéres sahariennes sur les stations du réseau OPERA varie au cours de
I’année et présente un maximum au printemps, que I’estimation se base sur la charge totale de
poussieres intégrée sur I’ensemble de la colonne d’air ou sur le nombre de jours subissant un dépdt
significatif, en accord avec les observations de Loye-Pilot et Martin (1996) réalisées en Corse. A
I’opposé, les mois de décembre et de janvier sont les mois qui enregistrent le moins d’épisodes de
transport de poussieres. Cette variation intra-annuelle correspond a la saisonnalité des émissions
des régions sources décrites dans la partie 3.1.1.2 qui présentent, pour la majeure partie, un
maximum d’activité durant la saison seche, soit entre le printemps et I’été (Prospero et al., 2002 ;
Engelstaedter et al., 2006). Egalement, des études établissent des situations synoptiques
particuliéres associées a ces évenements de transport en fonction de la saison (Moulin et al., 1998 ;
Meloni et al., 2008).

Sur la base de ce recensement, il est également possible de faire apparaitre des différences
entre les stations du réseau OPERA dues a leur localisation géographique. La figure 3.13 représente
ainsi le nombre moyen de jours influencés par un transport de poussiéres sahariennes pour chacune

de ces stations. D’apres les remarques faites ci-dessus sur la tendance interannuelle du nombre
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d’épisodes de transport et les évolutions du modele, les valeurs reportées sur la figure 3.13 sont
dépendantes de la période considérée pour effectuer leur calcul. Le nombre de jours influencés par
le transport de ces poussiéres est alors utilisé en relatif pour établir une hiérarchisation entre les
stations du réseau OPERA.

La station la plus fréequemment influencée par le transport de poussieres sahariennes est la
station de la Seyne-sur-Mer qui se trouve étre la station la plus méridionale du réseau OPERA. Elle
est par conséquent la plus proche des régions sources de ces poussieres et n’offre aucun obstacle
topographique a leur arrivée. A I’opposé, les stations les plus septentrionales du réseau, soit
Alencon, Charleville et Orsay, sont les stations les moins concernées par ces évenements avec des
moyennes trés proches. Il apparait ainsi que la distance aux sources est un paramétre prépondérant
quant a leur influence sur la composition des aérosols atmosphériques. Enfin, les stations de
Bordeaux, Dijon et Clermont-Ferrand présentent des valeurs intermédiaires en rapport avec leur
distance respective aux sources mais aussi du fait de la topographie entre les stations et les régions
sources. Ainsi, bien que la station de Bordeaux se trouve étre plus proche des régions sources que
celle de Clermont-Ferrand, la présence de massif pyrénéen limite I’occurrence des épisodes de
transport de poussiéres en provenance du sud. Le transport de poussieres sahariennes sur la station
de Bordeaux provient alors majoritairement de I’ouest aprés un contournement de la péninsule
ibérique par les panaches de poussieres. Cette observation participe a I’explication des résultats
obtenus dans la partie 2.4.3, montrant une origine différente pour les augmentations significatives

des niveaux d’activité en *’Cs pour la station de Bordeaux.
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Figure 3.12 : Cumul mensuel du nombre de jours de transport de poussieres sahariennes pondéré
par le nombre total de jours de transport recensés durant I’année considérée pour I’ensemble des
stations du réseau OPERA. Estimation faite a partir des données de charge totale de poussiéres
intégrée sur I’ensemble de la colonne d’air. La courbe rouge en gras représente la moyenne des

différentes années.
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Figure 3.13 : Moyenne du nombre de jours par année de transport de poussiéres sahariennes pour
chacune des stations du réseau OPERA estimée a partir du nombre de jours subissant un dépét
significatif entre 2001 et 2008 (histogrammes pleins) et des données de la charge totale de

poussieres intégrée sur I’ensemble de la colonne d’air entre 2000 et 2008 (histogrammes hachurés).

Une des caractéristiques importantes de ces évenements de transport de poussieres
sahariennes est la durée de ces épisodes au regard du temps de prélevement des stations OPERA (10
jours). Pour I’ensemble des stations, la répartition du nombre d’épisodes de transport de poussiéres
sahariennes en fonction de leur durée est identique. Le total du nombre d’épisodes de transport de
poussieres sahariennes pour différentes classes de durée pondéré par le nombre total d’épisodes
recensé a chacune des stations du réseau OPERA est alors représenté sur la figure 3.14. Pour
I’ensemble du réseau OPERA, les événements ne durant qu’une seule journée représentent environ
1/3 des épisodes, plus de 80 % des événements ne durent pas plus de 3 jours et les épisodes dont la
durée est supérieure au temps de prélevement des stations OPERA représentent moins de 0.5 % du
total des épisodes. De plus, la durée de ces évenements de transport de poussiéres sahariennes est
estimée a partir des données de la charge totale de poussiéres intégrée sur I’ensemble de la
colonne d’air, ce qui maximise le nombre total de jours influencés par un transport de poussiéres
sahariennes.

Ainsi, la caractérisation des événements de transport de poussieres sahariennes basée sur
des épisodes dont la durée est supérieure au temps de prélévement des stations du réseau OPERA,
pour ne sélectionner que les décades ou I’influence de ces éveénements est exclusive, n’est pas
envisageable. Nous choisissons donc de caractériser ces évenements a partir de cas particuliers
sélectionnés non pas par leur durée et leur influence exclusive, mais a partir de leur intensité et

donc de leur influence prépondérante sur le prélevement d’aérosols.
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Figure 3.14 : Total du nombre d’épisodes de transport de poussieres sahariennes en fonction de leur
durée en jour, pondéré par le nombre total d’épisodes recensé a chacune des stations du réseau
OPERA. Estimation faite a partir des données de la charge totale de poussiéres intégrée sur
I’ensemble de la colonne d’air entre 2000 et 2008 (histogramme noir) et cumul du total pondéré en

fonction de la durée de I’épisode (courbe bleue).
3.1.4 - Etude de I’événement du 21 février 2004

L’évenement de transport de poussieres sahariennes se produisant le 21 février 2004 est I’un
des plus exceptionnel au regard de la masse de particules transportée durant la période d’étude. Au
cours de cette journée, 28 stations de surveillance de la qualité de I’air situées en France
métropolitaine enregistrent un niveau de PMy, journalier supérieur a 50 pg.m™. Le maximum est
atteint & la station la plus méridionale de I’ensemble des réseaux francais avec 145 pg.m> en
moyenne journaliére, soit un dépassement de pres de 200 % de la valeur en PM,, autorisée par la
directive européenne sur la qualité de [I’air (2008/50/EC). La situation météorologique
correspondante est représentée sur la figure 3.17 et montre la remontée en flux cyclonique d’un air
chaud en provenance de I’Afrique du Nord vers le Sud de la France. Cette situation météorologique
est répertoriée dans la littérature comme un scénario typique de transport de poussiéres
sahariennes vers le Sud de I’Europe (Escudero et al., 2005 ; Meloni et al., 2008). Les images
satellites viennent confirmer la présence de ces poussieres dans I’atmosphére avec la visualisation
d’un panache couvrant une partie de la Méditerranée (Figure 3.15). La couverture spatio-temporelle
de ces images ne permet pas de définir avec précision les contours du panache ainsi que I’étendue

des régions impactées.
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Figure 3.15 : Situation météorologique synoptique du 21 février 2004 a I’échelle de I’Europe avec
les tracés des champs de pression au niveau de la mer et des lignes de front (www.metoffice.com)
(carte de gauche) et composition d’images a partir de plusieurs canaux de mesures du satellite Aqua

du 21 février 2004 issue de la base de données de I’université de Dundee (carte de droite).

Les modeles opérationnels de transport de poussiéres sahariennes prévoient I’arrivée d’un
panache de poussiéeres sur le sud de I’Europe entre le 21 et le 23 février 2004 mais se différencient
sur I’étendue spatiale du panache (Figure 3.16). Suivant les modeles, le panache ne concerne que

les cotes méditerranéennes ou s’étend jusqu’au sud du Royaume-Uni.
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Figure 3.16 : Résultats de prévisions de transport de poussieres sahariennes pour le 21 février 2004 a
12:00 UTC pour les modeles, de gauche a droite, DREAM, SKIRON et NAAPS.

3.1.4.1 - Caractérisation en empoussierement de I’épisode

Dans le but de rendre compte de I’étendue réelle des régions impactées par le passage de
ce panache de poussiéres et de la durée de cet évenement, I’ensemble des mesures de PM réalisées
par les différentes AASQA (Associations Agréées pour la Surveillance de la Qualité de I’Air) sur le
territoire francais a été récupéré. Ces mesures sont effectuées a I’aide de balance TEOM (Tapered
Element Oscillating Microbalance) ou de jauges béta. Les données de PM sont ensuite distribuées

par I’Agence De I’Environnement et de la Maitrise de I’Energie (ADEME) sur la base de données
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horaires. Une description plus détaillée du réseau francais de surveillance de la qualité de I’air est
donnée dans le rapport EMEP/CCC-Report 8/2007.

Pour les stations influencées de facon significative par des sources locales, la contribution
du passage du panache saharien pourrait se trouver masquée par le bruit de fond et les variations
journaliéres. Afin de définir une contribution spécifique au passage du panache de poussiéres, il est
alors nécessaire d’estimer et de soustraire la contribution locale de fond. Dans leur étude, Escudero
et al. (2007) estiment cette contribution comme équivalente & la valeur du 30°™ percentile des
séries chronologiques des stations de mesures classées dans la catégorie des stations régionales de
fond. Une fois estimée, cette contribution locale est soustraite aux mesures des stations
environnantes pour obtenir la contribution spécifique de I’évenement de transport longue distance
associé. Les régions dans lesquelles la charge totale en poussieres durant I’évenement n’excede pas
la contribution locale estimée sont alors considérées comme non influencées. Pour cet événement,
le nombre de stations régionales de fond sur le territoire francais en 2004 est insuffisant pour
obtenir une estimation correcte des bruits de fond régionaux (Table 3.3). L’alternative retenue est
alors d’estimer la contribution locale au niveau de chacune des stations en s’inspirant des travaux
d’Escudero et al. (2007) et en lui attribuant la valeur du 30°™ percentile des séries chronologiques
de ces stations de mesures quelque soit leur classification établie en fonction de leur
environnement proche et de leur influence principale (urbaine, périurbaine, industrielle, trafic,
rurale...). Toutefois, les mesures issues des stations « trafic » ne sont pas utilisées du fait des
contributions anthropogéniques importantes pouvant potentiellement altérer I’estimation de la
contribution du panache de poussiéres sahariennes. De méme, les stations de mesure de PM, 5 étant
en nombre insuffisant a cette date pour permettre une couverture représentative du territoire
francais, ces données seront utilisées uniqguement pour caractériser le passage du panache et non
pas pour cartographier I’évolution spatio-temporelle du panache de poussiéres sahariennes a
I’échelle du territoire francais. Ainsi, seules les mesures de PMj, sont utilisées pour cette
cartographie. Au final, les données de 248 stations de PMy, réparties sur I’ensemble du territoire
francais ont été utilisées pour cartographier cet évenement ainsi que celles de 31 stations de
mesure de PM, s utilisées pour sa caractérisation. Leur localisation est présentée sur la figure 3.17
et la répartition de leur classement donnée dans la table 3.3.

Les stations de mesures de PM,, retenues étant en nombre suffisant et relativement bien
distribuées sur I’ensemble du territoire francais, il est alors possible d’interpoler les données
recueillies et de cartographier leur série temporelle a I’échelle de la France durant cet évenement
de transport de poussiéres sahariennes. Pour ne pas multiplier le nombre de cartes obtenues mais
pour rester tout de méme représentatif des évolutions temporelles de cet évenement, les données
de chaque stations sont moyennées sur 12 heures (minuit-midi) du 19 au 26 février 2004, aprés que
la contribution locale estimée ait été soustraite. Jusqu’au 20 février matin et a partir du 22 février
soir, les différences de concentrations entre les différentes régions restent faibles, permettant
d’utiliser la méthode de krigeage ordinaire. En revanche, entre le 20 février soir et le 22 février
matin, la méthode de krigeage universel est préférée afin de rendre compte au mieux des gradients

de concentrations entre le sud et le nord du territoire. L’application de ces différentes méthodes
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est basée sur I’étude des variogrammes associés. L’interpolation des résultats est ensuite intégrée
par le logiciel ArcGis et les cartes résultantes sont présentées dans la figure 3.18. Une description

technique plus détaillée de cette interpolation est donnée dans Métivier et al. (2010).

Figure 3.17 : Carte de gauche : localisation des stations de mesures de PMj, utilisées. Les points
rouges représentent I’emplacement des stations avec un niveau de PMy, journalier supérieur a la
limite européenne le 21 février 2004 et les points bleus I’emplacement des stations avec un niveau
de PMy, journalier inférieur a la limite européenne. Carte de droite : localisation des stations de
mesures de PM, s (carrés noirs). Les carrés rouges situent les stations dont les séries temporelles

sont exposées ci-apres.

PMio PMz 5
Industrielle 30 (12%) 0 (0%)
Périurbaine 41 (17%) 2 (6.5%)
Rurale 5 (2%) 0 (0%)
Trafic 0 (0%) 6 (19.5%)
Urbaine 172 (69%) 23 (74%)
Total 248 (100%) 31 (100%)

Table 3.3 : Nombre de stations et pourcentage associé suivant les différentes classifications des

stations de mesure de PM;, et PM, 5 utilisées dans cette étude.

La figure 3.18 présente les résultats du 20 au 23 février 2004 puisque le panache de
poussieres sahariennes influence les mesures de I’empoussierement uniquement dans cet intervalle
de temps. Le panache survole en premier lieu la Corse dans la journée du 20 février 2004. Le
panache atteint la cote méditerranéenne francaise le 21 février au matin ou une contribution semi-
journaliére du panache sur la mesure des PMy, égale a 163 pg.m™ est enregistrée & Perpignan, soit
la valeur maximale enregistrée sur le continent. Cette station enregistre également la valeur
maximale horaire & 8 UTC avec 310 pg.m™ de PMy, en donnée brute. Ainsi, la région la plus

influencée par le passage du panache saharien est le pourtour méditerranéen avec 22 stations de
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mesures de PMj, non-trafic enregistrant une valeur journaliére supérieure a la limite européenne
durant I’ensemble de I’événement. La seconde région la plus marquée est la région centrale autour
de Clermont-Ferrand avec une seule station supérieure aux 50 pg.m™ de PMyo journalier. Sur la
figure 3.18, il apparait également que le panache de poussiéres sahariennes atteint le nord de la
France avec toutefois une contribution beaucoup moins importante, de 'ordre de 10 pg.m?, et
s’étend sur I'ouest preés de la cbte atlantique. Cet éveénement de transport de poussieres dure
jusqu’au 23 février ou I’ensemble du territoire francais présente des contributions en PM;, du
panache trés faibles en raison de I’advection d’une masse d’air propre en provenance de la Mer du
Nord. L’obtention de valeurs trés proches de zéro aprés le passage du panache de poussiéres
participe a la validation de la méthode appliquée pour estimer la contribution de cet événement sur
les mesures en PMy,. Dans son ensemble, la figure 3.18 permet d’obtenir une visualisation directe
de I’évolution spatio-temporelle du panache de poussiéres sahariennes dans les plus basses couches
de I’'atmosphere a I’échelle du territoire francais. Ainsi, le passage de ce panache n’entraine une
modification significative de I’empoussiérement que sur une durée de 2 jours.

Sur la figure 3.18, il apparait une région frontaliere du Luxembourg ou la contribution du
panache de poussieres sahariennes persiste du 20 au 23 février 2004 avec des valeurs importantes
principalement au début de cette période. En regardant la base de données dans son détail, il
apparait alors que cette singularité est due aux mesures élevées d’une seule station dans cette
région, sans que les stations alentours ne présentent des mesures et des variations similaires. Ces
différentes observations permettent de conclure a une contribution principalement locale des

sources d’émissions et d’exclure une contribution du passage du panache de poussiéres sahariennes.
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Figure 3.18 : Interpolation de la contribution du passage du panache de poussiéres sahariennes sur les mesures de PMy, a I’échelle de la France du 20 au 23

février 2004 en moyenne semi-journaliére.
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Pour synthétiser cet événement, il est également possible d’estimer en fonction de chacune
des régions, la contribution journaliere moyenne de cet épisode sur les mesures de PM;y. Cette
contribution journaliére est alors supérieure a 80 ug.m™ en Languedoc-Roussillon et de I’ordre de 45
pg.m? dans la région PACA pour la journée du 21 février 2004 (figure 3.19). Cette estimation
moyenne permet également de définir pour les stations présentant une valeur moyenne de PMy,
journaliére supérieure a la limite européenne, si I’origine de ce dépassement est imputable au
transport de poussieres sahariennes ou si ce dépassement trouve son origine dans une influence
locale.

Les mesures de PM,s peuvent renseigner sur la fraction transportée. Au moment ou le
maximum de la valeur horaire en PMy, est enregistré a la station de Marseille durant I’épisode, soit
219 pg.m™ le 21 février 2004 & 03 UTC, les PM, s ne représentent que 19 pug.m™, soit un rapport
PM,.s/PMy, inférieur & 0.1 (figure 3.20). En comparaison avec les moyennes annuelles enregistrées
au niveau de cette station, ces valeurs correspondent a une augmentation de 10 % pour les PM, 5 et
de 2025 % pour la fraction PM;q, 5 (différence de concentrations entre PM;, et PM,5). Au niveau de
son entrée sur le territoire francais, cet événement se caractérise alors par une fraction tres
importante de particules de taille comprise entre 2.5 et 10 ym, représentant plus de 90 % de la
masse de particules en suspension. Lors de son passage sur la partie centrale du territoire francais
(station de Clermont-Ferrand sur la figure 3.20), le panache de poussiéres est toujours composé
d’une fraction importante de particules comprises entre 2.5 et 10 ym (PMyos = 62 pg.m?)
puisqu’elles représentent pres de 70 % de la masse de particules en suspension. Au niveau de la
région parisienne, un maximum du niveau de PM;, est enregistré le 22 février 2004 a 11 UTC avec
une fraction grossiére beaucoup plus faible (PMy.5 = 6 pg.m™). Pour les deux précédentes régions,
le passage du panache de poussiéres sahariennes se caractérisait par une diminution brutale du
rapport PM, s/PMjy. Au niveau des stations de la région parisienne, une diminution significative de
ce rapport est enregistrée vers 22 UTC de cette méme journée. Toutefois, cette diminution survient
en phase avec une diminution significative des niveaux de PMi, et de PM,s due au lessivage de
I’atmosphére par un épisode pluvieux. Cette observation montre ainsi que la seule considération de
ce rapport ne peut étre suffisante pour identifier un excés de particules de taille importante et
gu’il est également nécessaire de considérer la masse de particules dans la fraction grossiére. Ainsi,
apres son passage sur la partie centrale du territoire francais, le panache de poussiéres ne semble
plus caractérisé par une fraction importante de grosses particules. Néanmoins, une augmentation
des niveaux de PMy, sur I’ensemble de la partie nord est observée a partir de I’apres-midi du 21 et
de maniére plus significative pour la journée du 22 février 2004. A la station de Calais,
Iaugmentation du niveau de PM;, apparait plus progressive sur une durée de temps plus longue
comme si le panache de poussiéres était plus dispersé. La méme remarque peut étre faite quant a
la diminution du rapport PM; s/PM;, qui atteint une valeur de 0.4 au moment du niveau maximal de
PMy, laissant penser que le panache est toujours composé de grosses particules. Il semblerait alors
gue le panache de poussiéres ait impacté de facon moins significative la région parisienne que les

régions du Nord de la France, peut-étre en raison de mouvement verticaux de celui-ci.
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Figure 3.19 : Contribution moyenne journaliere du panache de poussiéres sahariennes sur la mesure

des PM;, moyennée sur I’ensemble des stations de chacune des régions francaises du 20 au 23
février 2004.
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Figure 3.20 : Mesures horaires des PMy, (tracé rouge), PM, s (tracé bleu) et calcul du rapport PM, s/PMy, (tracé pointillé noir) du 20 au 24 février 2004 pour

les stations de Marseille, Clermont-Ferrand, Paris et Calais. L’échelle des PM, varie suivant les graphiques.
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Figure 3.21 : Calculs de rétro-panaches de 120 h du 20 février (1° ligne), 21 février (2" ligne), 22
février (3°™ ligne) et 23 février (derniére ligne) a 12 UTC pour les stations de surveillance de la
qualité de I’air de Calais (1°" colonne), Paris (2" colonne), Clermont-Ferrand (3*™ colonne) et
Marseille (derniere colonne). L’échelle de couleurs correspond au pourcentage du total des

particules arrivant a la station considérée et passant sur un pixel.
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De ces différentes observations, il apparait que méme en disposant d’un grand nombre de
mesures avec des résolutions spatio-temporelles adéquates, I’estimation de la contribution du
transport de poussiéres sahariennes sur les mesures réalisées reste un exercice complexe

nécessitant plusieurs approximations.

3.1.4.2 - Caractérisation de I’origine de I’évenement

Pour confirmer I’implication du transport de poussieres sahariennes dans les augmentations
significatives des niveaux de PM sur I’ensemble du territoire francais, le parcours des masses d’air
arrivant aux différentes stations de surveillance de la qualité de I’air a été retracé a I’aide de
calculs de rétro-panaches. Les résultats de ces simulations sont présentés dans la figure 3.21.

Ainsi, I’ensemble du territoire francais se trouve sous I’influence de masses d’air
sahariennes a partir du 21 février 2004. La partie Sud du territoire est sous I’influence exclusive de
cette masse d’air saharienne tandis que les autres stations sont principalement influencées par
cette masse d’air conjointement avec une masse d’air en provenance du nord-est. Ces simulations
permettent de confirmer la contribution du transport de poussiéres sahariennes sur la partie nord
du territoire francais établie a partir des données de PMy, interpolées, méme si cette contribution
diminue au fur et a mesure de I’avancée du panache.

Ces simulations peuvent également étre utilisées pour estimer les régions de soulévement
de ces particules sahariennes en visualisant les zones survolées par la masse d’air. Sa vitesse de
déplacement sur ces zones est également un parametre important pour estimer dans quelle
proportion ces régions ont pu influencer sa composition. Une vitesse de déplacement rapide signifie
une vitesse de vent associée importante qui sera potentiellement plus favorable a I’érosion éolienne
et au maintient en suspension sur de longues distances des particules issues de régions arides. A
Iinverse, une masse d’air sera d’autant plus influencée par les émissions anthropogéniques que sa
vitesse de déplacement au dessus des territoires associés a ces émissions est faible.

Afin d’estimer la vitesse de déplacement de la masse d’air, le temps moyen restant aux
particules a I’intérieur d’un méme pixel pour atteindre la station considérée est calculé lors de la
simulation de rétro-panache et ce pour chacun des pixels du domaine. Ce calcul permet ensuite de
tracer des lignes iso-temporelles délimitant les zones a I’intérieur desquelles le temps restant aux
particules avant leur arrivée a la station est identique. Plus ces lignes se trouvent éloignées et plus
la masse d’air se déplace rapidement. A I’inverse, plus ces lignes se trouvent rapprochées et plus la
masse d’air se déplace lentement, offrant potentiellement la possibilité aux émissions anthropiques
d’influencer sa composition. Pour cet événement, ce calcul a été réalisé pour les rétro-panaches de
Marseille et de Clermont-Ferrand sur des simulations de 120 heures avec une résolution temporelle
de 3 heures, une résolution spatiale horizontale de 0.1° x 0.1° et une concentration verticale

moyennée sur la couche 0-2000 m. Les résultats sont présentés sur la figure 3.22.
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Figure 3.22: Calculs de rétro-panache arrivant aux stations de Clermont-Ferrand (gauche) et
Marseille (droite) le 21 février 2004 a 12 UTC. L’échelle de couleurs du rétro-panache correspond au
pourcentage du total des particules arrivant a la station considérée et passant sur un pixel. Les
lignes de couleurs correspondent aux lignes iso-temporelles avec : les pointillés rouges pour I’iso-
temporelle de 12h, la ligne rouge pour 24h, les pointillés oranges pour 36h, la ligne orange pour
48h, la ligne jaune pour 72h et la verte pour 96h. Les zones hachurées localisent les principales

régions de soulévement des poussieres minérales sahariennes (cf. figure 3.2).

Le calcul du rétro-panache et des iso-temporelles de la station de Clermont-Ferrand est
utilisé pour confirmer I’estimation de la vitesse de transport de la masse d’air. En effet, cette
vitesse peut étre estimée et vérifiée a partir de la figure 3.20 entre les stations de Marseille et de
Clermont-Ferrand en calculant I’intervalle de temps entre les mesures du maximum horaire en PMyg
de ces deux stations qui signe I’arrivée du panache de poussieres. Cet intervalle de temps est alors
égal a 12 heures (3 :00 et 15 :00 respectivement pour Marseille et Clermont-Ferrand). En accord
avec le tracé des iso-temporelles de la figure 3.22, il apparait que 12 heures avant son arrivée sur la
station de Clermont-Ferrand, la masse d’air transportant les poussiéres sahariennes était située sur
la cote méditerranéenne (pointillés rouges). Cette confrontation des résultats de mesure et de
simulation permet de valider cette derniére. A partir de la simulation du rétro-panache arrivant a
Marseille, il apparait que la masse d’air entrainant une augmentation des niveaux de PM;, provient
de I’Afrique de I’Ouest. Dans le détail, cette masse d’air survole plusieurs régions identifiées dans
la partie 3.1.1.2. Quatre jours avant son arrivée a la station de Marseille, la masse d’air survole la
région entre la frontiere du Mali et de la Mauritanie ainsi que celle entre le Maroc et la Mauritanie
regroupées en une seule région sur la figure 3.22. La distance des iso-temporelle de valeur 96h et

72h montre que la masse d’air se déplace alors rapidement en direction du Nord de I’Afrique, signe
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gue les vents sous-jacents sont intenses entrainant un probable soulévement de poussieres. La
masse d’air survole ensuite la région localisée entre la Tunisie et le Nord-est de I’Algérie 48 heures
avant son arrivée sur Marseille. Durant le survol de cette région, la masse d’air se déplace plus
lentement comme le montre le rapprochement des iso-temporelles égales a 72h, 48h et 24h et sont
donc moins propices a un soulévement de poussiéres. Ainsi, le panache saharien atteignant le
territoire francais le 21 février 2004 semble majoritairement composé de poussieres issues de la
région située entre le Maroc, le Mali et la Mauritanie et de facon secondaire, de poussiéres issues de

la région entre I’Algérie et la Tunisie.

3.1.4.3 - Caractérisation radioécologique de I’événement

Les niveaux d’activité en **'Cs mesurés durant la décade couvrant I’épisode de transport de
poussiéres sahariennes sont donnés dans la table 3.3, ainsi que la moyenne pour I’année 2004 pour
chacune des stations OPERA opérationnelles a cette date. L’ensemble des stations présente un
niveau d’activité en **’Cs supérieur & la moyenne annuelle. Par extrapolation, cette observation
confirme I’influence des épisodes de transport de poussiéres sahariennes sur les augmentations

significatives des niveaux d’activité en *’Cs dans les aérosols et justifie I’intérét porté a ces

évenements.

137Cs [uBq.m™] “K [uBq.m™] Rapport [**'Cs/*K] PMyo [pg.m™]
Alencon 0.35 (0.15) 8.4 (6.72) 0.042 (0.022) 16.2 (15.6)
Bordeaux 0.44 (0.38) 9.2 (7.59) 0.048 (0.050) 18.3 (23.4)

Charleville 0.50 (0.31) 7.9 (6.28) 0.063 (0.042) -
Dijon 0.76 (0.31) 8.3 (7.28) 0.092 (0.041) 18.8 (12.9)
Orsay 0.54 (0.25) 8.3 (6.57) 0.065 (0.035) 27.7 (26.0)
La Seyne-sur-Mer 1.30 (0.52) 27 (13.96) 0.048 (0.036) 31.1 (34.4)

Table 3.3 : Moyennes décadaires des niveaux d’activité en **'Cs et “°K exprimés en pBg.m™ et
rapport des niveaux d’activité de ces deux radionucléides pour les différentes stations du réseau
OPERA et niveaux de PMj; moyennés sur la période de prélévement des stations OPERA mesurés a

proximité. Les valeurs entre parentheses indiquent la moyenne annuelle correspondante.

Les niveaux d’activité en “°K pour cette décade sont également reportés dans la table 3.3 et
permettent de monter que le transport de poussieres sahariennes entraine également une
augmentation de sa concentration dans les aérosols. Cette observation est toutefois réellement
significative uniquement pour la station de la Seyne-sur-Mer qui présente un niveau d’activité en “K
deux fois plus important que la moyenne annuelle. Cette observation résulte principalement de la
présence de particules de diameétre supérieur a 10 pm puisqu’a I’échelle du prélévement, le niveau
de PMy, ne se trouve pas modifié vis-a-vis de la moyenne annuelle. De plus, cet épisode de transport

de poussiéres se caractérise au niveau du pourtour méditerranéen, par une fraction importante de
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grosses particules (Masson et al., 2010). Comme établie dans la partie 2.4.6.1, la concentration en
K est corrélée a la masse totale de particules en suspension et rend ainsi principalement compte
de la présence de grosses particules participant de facon plus significative a la masse totale que les
particules les plus fines.

A partir de I’interpolation effectuée sur les mesures de PMy,, il est alors possible de
hiérarchiser les stations en fonction de la contribution de cet épisode sur les niveaux
d’empoussierement (figure 3.23). Cette hiérarchisation se base sur les moyennes estimées pour
I’ensemble de chaque région intégrant une station du réseau OPERA (cf. figure 3.19). Ainsi, la
station de la Seyne-sur-Mer est la plus influencée par cet événement, suivie de la station de Dijon.
Les stations de Charleville et d’Alencon présentent une contribution du panache similaire et
relativement proche de celle estimée pour la région d’Orsay. La station la moins influencée se
trouve étre la station de Bordeaux. La considération de moyenne régionale permet de diminuer de
potentielles contributions locales et d’obtenir une contribution du panache de poussiéres plus

représentative.
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Figure 3.23 : Contribution du panache de poussieres sahariennes sur les niveaux de PMy, pour les

différentes régions intégrant une station du réseau OPERA (a partir de la figure 3.19).

Ce classement établi a partir de I'interpolation de mesures de PMy, durant le passage du
panache de poussieres sahariennes est trés proche de celui qui aurait pu étre obtenu a partir des
mesures des niveaux d’activité en **Cs durant la décade correspondante. Afin de soustraire un bruit
de fond « local » et les différentes influences des stations OPERA, la figure 3.24 présente les
mesures d’activité obtenues durant la décade correspondant a cet évenement, pondérées par les
moyennes annuelles respectives. En premier lieu, il ressort que le classement établi a partir de
Iinterpolation des mesures de PMy, donné dans la figure 3.23 correspond a celui de la contribution

du panache de poussiéres au regard de son influence sur les niveaux d’activité en **Cs, &
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I’exception de la station de Charleville ou la contribution du panache sur les PM;y, semble avoir été
surestimée. A partir de cette figure, il ressort également que la contribution du panache de
poussiéres sahariennes sur les niveaux d’activité en **'Cs semble trés proche pour les stations de la
Seyne-sur-Mer, Dijon, Alencon et Orsay, alors qu’elle apparait de facon significative sur le niveau
d’activité en “°K uniquement pour la station de la Seyne-sur-Mer. Cette différence sur le “K
s’explique par la présence de grosses particules au niveau de la station de la Seyne-sur-Mer qui
disparaissent par la suite lors de I’avancée du panache a I’intérieur du territoire. Le résultat obtenu
pour le ¥’Cs indique que ce dernier serait principalement attaché aux plus fines particules puisque
la disparition des plus grosses, représentées par le niveau d’activité en “°K, ne diminue pas son
niveau d’activité de facon proportionnelle. Ainsi, entre la station de la Seyne-sur-Mer et celle de
Dijon, la diminution de I’activité volumique du “°K est supérieure d’un facteur 3 tandis qu’elle est
inférieure d’un facteur 2 pour I’activité volumique du **¥Cs. Le rapport résultant des niveaux
d’activité entre le **¥'Cs et le *K, corrélé a I’activité massique en **'Cs (cf. partie 2.4.6.1) présente
alors une augmentation significative entre la station de la Seyne-sur-Mer et les autres stations

principalement influencées par cet épisode, directement liée au dépbdt des particules de taille

importante.
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Figure 3.24 : Niveaux d’activité en ™*'Cs et “K sur la décade de I’événement et rapports des niveaux
d’activité de ces deux radionucléides pondérés par leur moyenne annuelle pour chaque stations du

réseau OPERA présentées dans I’ordre du classement établi dans la figure 3.23.

Les mesures des niveaux d’activité présentées jusqu’ici sont moyennées sur I’ensemble de
la période de prélévement, soit une durée comprise entre 9 et 10 jours suivant les stations (période
du 20 février au 29 février ou 1°" mars 2004) et ne rendent pas exactement compte des niveaux

d’activité durant I’épisode. A partir des stations du réseau AS (cf. partie 1.1.2) effectuant des
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prélévements journaliers, le niveau d’activité en **’Cs a pu étre déterminé quotidiennement durant
I’épisode de transport de poussiéres sahariennes au niveau des stations de Cadarache, Montfaucon
et Nice (Masson et al., 2010). La figure 3.25 présente ainsi les mesures significatives quotidiennes
de ces stations en **'Cs. Pour permettre une comparaison pertinente en raison des différences
géographiques constatées, seule la mesure décadaire de *'Cs de la station de la Seyne-sur-Mer y est

ajoutée.
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Figure 3.25 : Niveaux d’activité journaliers en *¥’Cs aux stations de Cadarache (bleu), Montfaucon
(vert) et Nice (marron) et décadaire a la station de la Seyne-sur-Mer (rouge) durant I’épisode de

transport de poussiéres sahariennes du 20 au 23 février 2004.

En comparant les mesures journaliéres avec la mesure décadaire effectuée a la station de
La Seyne-sur-Mer, il apparait que les niveaux d’activité en *’Cs des filtres journaliers durant
I’épisode (du 20 février au 22 février) sont plus élevés que le niveau d’activité du filtre décadaire
de la station de La Seyne-sur-Mer. Cette observation apporte une confirmation supplémentaire
qguant a la contribution du transport de poussieres sahariennes sur les augmentations significatives
du niveau d’activité en **¥Cs, puisque la prise en compte des périodes extérieures & I’événement,

représentée par la mesure décadaire, entraine une diminution du niveau d’activité résultant.
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3.1.4.4 - Conclusion de la caractérisation de I’événement

L’étude approfondie de cet épisode de transport de poussiéres sahariennes permet de
mettre en évidence plusieurs caractéristiques pouvant étre utilisées pour identifier d’autres
évenements de méme nature et pour estimer la contribution de I’ensemble de ces évenements sur
la rémanence du **’Cs dans le compartiment atmosphérique. Tout d’abord et au niveau de la station
de la Seyne-sur-Mer ou le panache de poussiéres a eu I’'impact le plus significatif, cet évenement
est caractérisé une masse de particules en suspension trés importante, principalement due a la
présence de grosses particules, accompagnée d’une augmentation significative de [I’activité
volumique en *’Cs dans les aérosols. En revanche, le rapport [**'Cs/*°%K] reste dans une gamme de
valeur relativement proche de la moyenne et ne permet pas d’expliquer a lui seul I’augmentation
significative de I’activité volumique. Cette augmentation de I’activité volumique en *’Cs résulte
alors principalement de [I’augmentation de la quantité de particules en suspension dans
I"atmosphére. Pour les autres stations du réseau OPERA, I’impact de cet épisode sur I’augmentation
significative du niveau d’activité volumique du **’Cs est également avéré. Néanmoins, la
sédimentation des particules les plus grosses durant le transport des poussiéres entraine une forte
diminution de la masse totale de particules en suspension représentée par I’activité volumique en
“K, non proportionnelle a la diminution de I’activité volumique en *'Cs. Il en résulte alors une
augmentation significative de I’activité massique estimée, due a la sédimentation plus rapide des

grosses particules.

3.1.5 - Généralité de I’influence des épisodes sahariens sur les niveaux d’activité

Les moyens de détection de ces épisodes de transport de poussiéres sahariennes, décrits
dans la partie 3.1.3, ont été utilisés conjointement pour réaliser un recensement de ces
évenements durant la période d’étude. La base de données obtenue permet de mettre en évidence
les caractéristiques radioécologiques de ces épisodes. La table 3-4 synthétise, pour différents
évenements majeurs représentatifs, les mesures obtenues. Les épisodes présentés illustrent la
diversité de ces éveénements, du point de vue de leur origine, de leur trajectoire, de leur altitude
de transport, de leur étendue spatio-temporelle, de leur intensité ou encore de leur impact sur les
niveaux d’activité de radionucléides naturels ou artificiels. De plus, la durée des prélevements des
stations OPERA exceéde le plus souvent la durée des épisodes, mélangeant leur influence avec
d’autres évenements de remise en suspension ou diluant simplement leur impact. Il est ainsi
difficile de considérer une caractéristique quantitative unique, applicable a I’ensemble des
évenements étudiés. Afin de déterminer I’influence moyenne de ces épisodes sur la rémanence du
¥7Cs dans le compartiment atmosphérique, il est possible de faire ressortir de notre synthése de

I’ensemble des épisodes des tendances et des ordres de grandeur.
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Episode Mesure Alencon  Bordeaux Charleville Clermont Dijon Orsay P.d.D. Seyne Commentaires

Cs-137 vol. 0.56 0.21 0.66 - 0.81  0.70 - 0.63 Entrée par
mars-03 K-40 18 7.8 18 - 18 20 - 40 ouest et sud
Rapport 31 27 37 - 45 35 - 16 Survol France
Cs-137 vol. 0.10 <L.D 0.16 - 0.28 0.14 - 0.96
Survol sud et
mai-03 K-40 7.2 3.8 7.6 - 13 9.0 - 29
est
Rapport 14 <L.D 21 - 22 16 - 33
Cs-137 vol. 0.10 0.24 0.18 0.15 0.15 <L.D 1.73 0.18 Panache en
nov-05 K-40 5.1 7.5 5.1 6.2 8.8 5.0 42 5.7 altitude
Rapport 20 32 35 24 17 <L.D 41 32 exclusivement
Cs-137 vol. 0.19 0.50 0.29 0.55 0.48 0.23 2.33 1.10 Survol France
juin-06 K-40 11 13 12 19 15 10 55 36 Plaine +
Rapport 17 38 24 29 32 23 42 31 altitude
Cs-137 vol. <L.D 0.38 0.17 0.38 0.30 0.14 0.77 0.46 .
Filtre sur
K-40 7.9 11 6.6 <L.D 6.5 7.7 17 17 .
I’épisode pour
mars-07 Rapport <L.D 35 26 <L.D 46 18 45 27
Clermont et
Cs-137 mass. <L.D 8.5 5.9 4.2 7.2 3.7 - 6.4 PdD
TSP 29 44 29 91 41 38 - 72
Cs-137 vol. 0.07 0.31 <L.D 0.62 0.41 0.20 2.17 0.73
K-40 3.9 6.5 5.4 18 13 4.2 66 25 Survol sud et
mai-07 Rapport 18 48 <L.D 34 32 48 33 29 est - Plaine +
Cs-137 mass. 3.1 11.7 <L.D 14.1 14.8 8.7 - 10.2 altitude
TSP 23 26 18 44 28 23 - 72
Cs-137 vol. <L.D 0.60 <L.D 0.44 NA 0.33 0.12 0.56
Survol France
K-40 4.0 11 3.6 7.3 NA 7.1 2.7 17 )
en plaine -
oct-07 Rapport <L.D 55 <L.D 60 NA 46 44 33 )
Entrée par est
Cs-137 mass. <L.D 13.1 <L.D 18.1 NA 10.7 - 5.2 d
+su
TSP 24 46 17 24 NA 31 - 109
Cs-137 vol. NA 0.17 0.36 0.32 0.37 0.20 NA 0.50
K-40 NA 4.0 9.5 6.0 12.7 4.9 NA 17.7
. Exemple de la
mai-08 Rapport NA 43 38 53 29 41 NA 28 .
partie 3.1.3
Cs-137 mass. NA 10.0 12.4 16.5 12.2 28.7 - 9.1
TSP NA 17 29 19 30 7 - 55
Cs-137 vol. 0.20 0.37 0.33 0.23 0.36  0.27 0.48 0.49
moyenne  K-40 7.2 7.6 7.0 6.3 8.5 7.2 14.0 14.8
2000- Rapport 25 46 43 33 41 32 44 32
2009 Cs-137 mass. 5.9 10.6 11.4 8.2 10.8 7.6 - 7.4
TSP 23 29 23 22 26 23 - 48

Table 3-4 : Synthéese des mesures radioécologiques représentatives des évenements de transport de
poussiéres sahariennes. Les activités volumiques du *’Cs et du “°K sont exprimées en [uBq.m™], le
rapport des niveaux d’activité de ces deux radionucléides est donné en [107], I’activité massique du
B¥7Cs est exprimée en [Bg.kg™] et la masse totale de particules en suspension est exprimée en
[ug.m™]. Les mesures inférieures aux limites de détection sont représentées par « < L.D » et les

données « NA » correspondent a un dysfonctionnement de la station de prélévement.
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Tout d’abord, de par sa position géographique, la proximité des régions sources et les
trajectoires empruntées par les panaches de poussiéres, la station de la Seyne-sur-Mer est la station
du réseau OPERA la plus fréquemment impactée par les évenements de transport de poussiéres
sahariennes quelle que soit I’intensité des épisodes considérés. En fonction de leur intensité, ces
événements entrainent des augmentations significatives des niveaux d’activité volumique en *’Cs et
K ainsi qu’une augmentation de la masse totale de particules en suspension. La fréquence de ces
épisodes de transport de poussiéres sahariennes sur ce site participe aux augmentations des niveaux
moyens respectifs en comparaison des autres stations du réseau OPERA. Au niveau de cette station,
ces épisodes se caractérisent alors par un flux de particules en suspension important. En revanche,
la trés grande majorité de ces épisodes ne s’accompagne pas d’une augmentation de I’activité
massique en **¥Cs ni d’une augmentation du rapport des niveaux d’activité entre le *'Cs et le “K.
L’augmentation significative de I’activité volumique en **’Cs associée & ces épisodes ne provient
alors pas de I’activité spécifique des particules, en accord avec les densités de dépot en **'Cs des
régions émettrices de ces particules. L’intensité de la source, c’est-a-dire la quantité de matiere
mise en suspension dans ces régions, ainsi que I’efficacité du transport des particules sont ainsi
responsables et conditionnent les augmentations des niveaux d’activités volumiques en ’Cs
résultantes.

Conformément aux résultats du recensement de la partie 3.1.3.5, les deux stations
implantées dans la région du Massif Central sont régulierement survolées par des évenements de
transport de poussieéres sahariennes. En raison de I’altitude de transport des panaches, la station
implantée au sommet du Puy-de-Déme est plus fréquemment impactée que la station de plaine,
située a seulement 11 km dans le plan horizontal et a 800 m dans le plan vertical. Ainsi, la majorité
des évenements détectés dans la moyenne troposphere n’influence qu’exceptionnellement la
station de Clermont-Ferrand. Le transport des poussiéres sahariennes concerne alors
majoritairement la partie de I’atmosphére située au-dessus de la couche limite. Lors de certains
évenements, les panaches de poussieres peuvent également concerner les couches inférieures
tandis que leur transport exclusif dans les plus basses couches de I’atmosphére est exceptionnel.
Les conséquences directes de cette altitude de transport privilégiée sont des niveaux d’activités en
B7Cs et “%K, mesurés lors de ces épisodes de transport, significativement plus importants que pour
toutes les autres stations de plaine du réseau OPERA. La figure 3.26 illustre ainsi les distributions
des niveaux d’activités de ces deux radionucléides pour la station d’altitude du Puy-de-Déme et la
station de plaine de la Seyne-sur-Mer.
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Figure 3.26 : Distribution sous forme de « boites & moustaches » des niveaux d’activités en **'Cs (a
gauche) et en “K (& droite) aux stations du Puy-de-Déme et de la Seyne-sur-Mer pour la période
d’octobre 2005 a octobre 2008.

Les augmentations significatives des niveaux d’activité en *'Cs et en “)K & la station du Puy-
de-Déme, dues aux épisodes de transport de poussiéres sahariennes a cette altitude, sont plus
importantes que celles observées a la station de la Seyne-sur-Mer. Toutefois, la fréquence de ces
événements moins importante sur le site d’altitude entraine des activités moyennes en **¥'Cs et %K
relativement proches de celles du site de plaine. Comme pour le site de la Seyne-sur-Mer, les
mesures effectuées a la station du Puy-de-Déme lors des événements de transport montrent que les
augmentations significatives des niveaux d’activités volumiques en *’Cs résultent de concentrations
importantes de particules en suspension dues a I’intensité des sources d’émission de ces particules
et ne correspondent pas a des augmentations de I’activité spécifique des particules.

Les autres stations du réseau OPERA implantées en plaine sont plus rarement impactées par
ces évenements. Lors d’épisodes qualifiés d’exceptionnels, une influence de ces épisodes sur les
niveaux d’activité en “*'Cs et “°K est observée. De maniére générale, les activités volumiques en
B37¢Cs et “°K ainsi que la masse totale en suspension diminuent au cours du transport de ces panaches
en fonction des latitudes respectives des stations de prélévement. Ces diminutions résultent de
I’efficacité de I’ensemble des processus de dépdt. Pour plusieurs événements, une augmentation du
rapport des niveaux d’activité entre le **Cs et le “K, due a une diminution plus significative de ce
dernier, ainsi qu’une augmentation associée de I’activité massique en *’Cs apparait au cours du
transport. Cette observation s’explique par une élimination plus importante et plus rapide des

grosses particules, vis-a-vis des plus fines, tout au long du parcours du panache.
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Les évenements de transport de poussiéres sahariennes impactant la station de la Seyne-sur-
Mer ont un niveau d’activité massique en **'Cs de I’ordre de 10 Bq.kg™. Cette valeur correspond a la
moyenne de la distribution a cette station, en partie due a la fréquence élevée de ces épisodes. Elle
est comparable & I’activité massique moyenne des sols sahariens de I’ordre de 5 Bg.kg™ (Baggoura
et al., 1998) ainsi qu’a celle déterminée pour le sol de Douz (table 3.2). Pour la station de
Clermont-Ferrand, I’activité massique en **’Cs mesurée lors des événements de transport de
poussiéres sahariennes est de I’ordre de 15 Bq.kg®, indiquant une évolution moyenne de la
distribution en taille des particules porteuses du **'Cs au cours du transport avec une élimination
d’une partie des particules les plus grosses.

Lors des épisodes d’intensité exceptionnelle, des prélévements de retombées totales (dépot
sec + humide) ont été réalisés a I’aide de tables de collecte sur le site de Cadarache ou a proximité
(site de Manosque). De maniére systématique, les niveaux d’activité massique en **’Cs dans ces
échantillons sont supérieurs aux niveaux mesurés dans les aérosols ambiants. La méme tendance est
obtenue pour les rapports d’activité *’Cs/*°K. A titre d’exemple, I’activité massique en *'Cs
mesurée dans les dépots de I’épisode du 21 février 2004 était de 38.6 Bg.kg™' tandis que celle
estimée dans les aérosols prélevés en routine a la station de la Seyne-sur-Mer, est environ de 10
Bg.kg™, ce qui correspond a la moyenne de I’ensemble des épisodes étudiés. De la méme fagon,
pour I’épisode de mai 2008, I’activité massique en **’Cs des dépots est égale & 16.8 Bq.kg™ contre
8.2 Bqg.kg™ dans les aérosols ambiants. Cette différence s’explique par un lessivage de I’ensemble
des particules composant le panache de poussiéres par les précipitations. En revanche, dans les
échantillons d’aérosols prélevés en routine, les plus grosses particules, de par leur vitesse de
sédimentation plus importante, se retrouvent en plus grand nombre prées du sol et conduisent donc a
une activité massique en **¥’Cs moins importante que dans le cas du dép6t humide.

Enfin, I’ensemble de ces caractéristiques peut étre utilisé conjointement avec les données
de la littérature afin d’estimer la contribution totale de ces épisodes sur la remise en suspension du
B37Cs. Pour cela, il est nécessaire de considérer la quantité totale d’aérosols exportés du sol
saharien, I’activité massique des particules émises, les quantités transportées ainsi que les
qguantités déposées. Ces données, issues de la littérature et de cette étude, sont reportées dans la
table 3.4 avec les gammes de valeurs admises afin d’estimer I’ordre de grandeur de la contribution
résultante.

Il est estimé que de 10™ & 10* Bq de **Cs sont remis en suspension dans le désert saharien
chaque année. Bien qu’une majeure partie se redépose a proximité des régions sources, une partie
de cet export va étre transportée sur de grandes distances. Pour le territoire francais, ou les
densités de dépodt surfacique en **’Cs sont comprises entre 100 et 10 000 Bq.m™, le dépét résultant
de I’ensemble de ces évenements de transport de poussieres sahariennes contribue a un apport
annuel en **'Cs compris entre 0.75 % et 5.10™ % respectivement de I’activité déja présente. Lors de
I’événement de février 2004, Masson et al. (2010) estimaient a 0.1 % la contribution de ce seul

épisode sur I’activité initialement présente dans le sud de la France.
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Données Sources Calculs

Activité massique

maximum 15 Bq 7/ kg cette étude

minimum 5Bq / kg cette étude
Quantité exportée depuis le Sahara

maximum 760 M tonnes / année Goudie et Middelton (2001) 1.1 10" Bg/année
minimum 130 M tonnes / année Goudie et Middelton (2001) 6.5 10" Bg/année

Dépbt en France

maximum 50 g / m2 / année Lawrence et Neff (2009) 0.75 Bg/m?/année

minimum 19/ m2/ année Lawrence et Neff (2009) 5 10 Bg/m?/année

Table 3.4 : Données utilisées pour le calcul des quantités de **'Cs exportées a I’échelle du Sahara et

déposées a I’échelle de I’Europe et de la France.

Bien que ces évenements de transport de poussieres sahariennes entrainent des
augmentations significatives du niveau d’activité en ¥Cs dans les aérosols ambiants,
I’enrichissement des sols en *’Cs par ces épisodes est actuellement négligeable en comparaison des
densités de dépot observées. L’impact de ces éveénements sur les niveaux ambiants n’est ainsi
apparent qu’en raison du bruit de fond ambiant trés faible et de I’état de traces de ce
radionucléide dans le compartiment atmosphérique.

Une estimation de la contribution de I’ensemble de ces évenements de transport de
poussiéres sahariennes sur le niveau ambiant moyen en *¥'Cs dans les aérosols en France est
réalisée. Cette estimation se base sur la relation établie a I’échelle de la France par Masson et al.
(2010) entre la concentration moyenne des panaches de poussiéres sahariennes prés du sol et la
qguantité déposée. Elle tient compte également de I’estimation de la quantité moyenne de matiere
déposée chaque année sur le territoire francais et de la concentration massique des particules
porteuses de *'Cs estimée dans cette étude.

D’aprés la revue bibliographique de Lawrence et Neff (2009), les territoires comme la
France situés a une distance modérée des régions sources de poussieres désertiques sont soumis a
un dépot surfacique moyen annuel de I’ordre de 1 & 50 g.m™.an™*. Cette gamme de valeurs est en
accord avec Loye-Pilot et Martin (1996) qui observaient en Corse un dépbét annuel moyen de
poussiéres sahariennes de 12.5 g.m?, avec d’importantes variabilités interannuelles. En
redistribuant cette valeur a I’échelle des périodes de prélevements des stations du réseau OPERA,
soit 10 jours, nous obtenons un dépdt de fond résiduel compris entre 0.03 et 1.4 g.m™.décade™. Les
évenements de poussieres sahariennes se caractérisent par des intrusions épisodiques et
n’entrainent pas de bruit de fond résiduel. Néanmoins, ce passage d’un phénomene épisodique a
continu est nécessaire afin de pouvoir estimer la contribution de I’ensemble de ces épisodes sur une

échelle de temps supérieure a la durée de I’événement et sur le long terme. Pour obtenir ces

125



valeurs de dépdt, a partir de la relation empirique de Masson et al. (2010) entre les quantités de
matiere déposées et la concentration moyenne de poussieres en suspension, il faut que la
concentration moyenne de fond due a la présence de particules désertiques en suspension dans
[’atmosphére soit comprise entre 0.13 et 6.52 pg.m™. Sur la base de I’ensemble des épisodes
étudiés, il est estimé que ces poussiéres désertiques ont une activité massique moyenne en *'Cs
comprises entre 5 et 15 Bqg.kg™. Ainsi, le bruit de fond ambiant en *¥'Cs dans les aérosols d a la
présence de particules désertiques est estimé entre 6.5 10“ et 9.8 102 pBg.m™. En comparant cette
estimation avec la moyenne sur la période d’étude des niveaux d’activité volumique en “’Cs de
’ensemble des stations du réseau OPERA, soit 0.32 puBg.m?, ces événements de transport de
poussiéres sahariennes contribuent pour 0.2 a 30 % de cette activité moyenne. Une contribution de
0.2 % semble sous-estimée vis-a-vis des résultats obtenus dans la partie précédente faisant le lien
direct entre les évenements de transport de poussiéres sahariennes et les augmentations
significatives de I’activité volumique en **¥Cs. En revanche, une contribution de I’ordre de 30 % de

ces événements au niveau ambiant en *’Cs dans les aérosols francais apparait plus réaliste.
3.2 - Autres évenements de transport de poussieres minérales

Lors de I’identification des régions contribuant & la rémanence atmosphérique du *’Cs (cf.
2.4.6.3), la région du sud de I’Ukraine, proche de la Mer Caspienne, est apparue comme participant
aux augmentations significatives des niveaux d’activité en **’Cs conjointement aux augmentations
des niveaux d’activité en “°K. Cette partie étudie alors I’origine de cette identification et
s’intéresse a un événement exceptionnel de soulévement de particules dans cette région.

Le 23 mars 2007, des rafales de vent mesurées a plus de 100 km.h™ soulévent un panache de
poussiéres dont la concentration au niveau du sol atteint 1400 pg.m™ en Slovaquie (Birmili et al.,
2007). Ce panache de poussiéres traverse ensuite I’Europe en direction de I’Ouest (Bessagnet et al.,
2008). En République Tchéque, un dépdt moyen de 2.3 g/m’ est mesuré consécutivement a cet
épisode avec des maxima locaux jusqu’a 10 fois supérieurs (Jindrich Hladil et al., 2008). A travers
toute I’Europe centrale, cet épisode entraine de trés fortes augmentations des niveaux de PMy
comme le montre la cartographie établie par Birmili et al. (2007) (figure 3.27).

Bien que cet évenement présente a premiére vue des caractéristiques similaires aux
épisodes de transport de poussieres sahariennes, les analyses et mesures effectuées démontrent une
origine différente de cet évenement (Birmili et al., 2007 ; Jindrich Hladil et al., 2008). Les rétro-
panaches calculés sur cette période montrent que le territoire francais subit I’influence de cet
épisode (figure 3.27). En revanche, les réseaux de surveillance de la qualité de I’air mesurant la
concentration en PMyq a proximité des stations du réseau OPERA n’enregistrent pas de hausses aussi
remarquables que les stations du centre de I’Europe (figure 3.28). Seule la partie Nord de la France
apparait alors concernée par cet épisode de transport de poussiéres ukrainiennes et semble se

trouver en périphérie du panache au regard des niveaux en PMy, observés.
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Latitude (°N)

Figure 3.27 : gauche : évolution spatio-temporelle des niveaux de PMy, sur I’Europe centrale le 24

mars 2007 (d’aprés Birmilli et al., 2007) ; droite : tracé du rétro-panache arrivant a la station de
Charleville-Mézieres le 25 mars 2007 a 00:00 UTC.
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Figure 3.28 : Niveaux moyens en PM;, journaliers aux alentours des stations du réseau OPERA du 20
mars 2007 au 20 avril 2007.
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Figure 3.29: Distributions des niveaux d’activité volumique (haut) et massique (bas) en **¥Cs sur la
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Figure 3.30 : Cumul des rétro-panaches durant la décade du 21-31 mars 2007 aux stations de

Charleville-Mézieres (gauche) et Dijon (droite).
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Les résultats des analyses par spectrométrie gamma effectuées sur les filtres de
prélevement correspondant a cette décade présentent des tendances différentes suivant leur région
d’implantation. Les deux stations les plus au nord du réseau, Charleville-Méziéres et Orsay,
présentent des augmentations significatives de I’activité volumique en **’Cs ainsi qu’en “K en
comparaison de leurs niveaux moyens respectifs (figure 3.29). Cette contribution du panache de
poussiéres ukrainiennes sur le niveau d’activité en *'Cs semble ensuite diminuer pour les autres
stations en fonction de leur latitude respective. Ainsi, les niveaux d’activité volumique en **Cs
pour les stations de Bordeaux, Clermont-Ferrand et la Seyne-sur-Mer se trouvent inférieurs a leur
moyenne respective durant cet événement. L’activité massique en *’Cs pour les stations du nord de
la France présente également une augmentation significative en comparaison des niveaux moyens
respectifs. Toutefois, de par le niveau de contamination des sols de la région source de ces
poussieres, les niveaux d’activité massique résultants apparaissent moins importants que ce qui
était attendu. En effet, en comparaison des épisodes de transport de poussiéres sahariennes,
I’activité massique des particules mises en suspension et transportées lors de cet évenement n’est
pas représentative de la différence de dépot surfacique en *’Cs entre ces deux territoires.

L’influence limitée de cet évenement en termes de durée et d’intensité constatée a partir
des mesures de PM;, participe vraisemblablement a I’atténuation de I’'impact de cet événement sur
les niveaux d’activité en **’Cs. Afin d’illustrer la diversité des masses d’air associées a la mesure des
niveaux d’activité durant cette décade et la dilution résultante de cet événement due a la durée du
prélevement, la figure 3.30 présente le cumul des rétro-panaches journaliers durant la décade
correspondante a cet épisode. Egalement, la prépondérance de particules de taille micronique
composant ce panache de poussiéres (Birmili et al., 2007) contribue au maintien d’une activité
massique en *¥Cs moyenne. Cet épisode de transport de poussiéres ukrainiennes étant
exceptionnel, aucun autre évenement n’a pu étre observé sur la période d’étude afin de permettre
une confrontation des résultats et d’aboutir a des caractéristiques plus pertinentes. Il est tout de
méme a noter que cet événement de transport de poussieres ne provient pas d’une zone qualifiée
de permanente en termes d’émission de particules minérales dans la littérature méme si celle-ci est
connue pour son potentiel d’érosion éolienne. Cet évéenement montre alors qu’il est nécessaire de
considérer I’ensemble des territoires soumis a I’érosion éolienne comme susceptible de réalimenter
significativement le compartiment atmosphérique en radionucléides artificiels a partir de dépéts
antérieurs.

Sur I’ensemble de la période d’étude, a I’exception des épisodes de transport de poussiéres
sahariennes et de I’événement de poussieres ukrainiennes, aucun autre évenement d’érosion
éolienne de grande ampleur n’a eu d’impact significatif sur les niveaux d’activité mesurés par les
stations du réseau OPERA. Néanmoins, il semblerait de facon évidente que des soulevements de
poussiéres locales puissent participer & la rémanence du **'Cs dans I’atmosphére, ne serait-ce qu’au
regard de la tendance entre la contamination des sols et les niveaux moyens en **¥Cs pour chacune
des stations du réseau OPERA. L’absence d’identification d’évenement significatif de remise en
suspension locale due a I’érosion éolienne semble principalement due a la durée des prélevements

des stations OPERA compris entre 5 et 10 jours, ce qui représente une durée considérable au regard
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des périodes caractéristiques de phénoménes locaux. Ainsi, les dép6ts surfaciques en **'Cs au niveau
de chacune des stations, qualifiés de moyens, associés au faible pouvoir d’émission des sols locaux
ne suffisent pas pour caractériser correctement le processus de soulevement de particules
minérales a I’échelle locale. Toutefois, I’absence de contribution significative d’événement de
soulévement de particules minérales d’origine locale sur les niveaux d’activité en *’Cs dans les
aérosols montre que ces processus ne participent pas de maniére significative a la rémanence du
B¥7Cs dans le compartiment atmosphérique. Ainsi, sans pouvoir I’affirmer avec certitude, I’érosion
éolienne locale pourrait alors contribuer au bruit de fond local du niveau d’activité en *Cs sans

entrainer d’augmentations significatives de celui-ci.
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3.3 - Conclusion

Se basant sur les résultats de I’identification des régions sources participant a la remise en
suspension du *’Cs dans le compartiment atmosphérique, la région saharienne est apparue comme
une des régions privilégiées de remise en suspension du *Cs. La remise en suspension de ce
radionucléide artificiel s’accompagne également d’un soulévement de “°K et d’un transport de
grandes quantités de particules.

La discussion sur les différents moyens de détection des événements de transport de
poussieres sahariennes a montré qu’il était nécessaire d’utiliser conjointement ces bases de
données afin d’identifier, quantifier et déterminer I’étendue spatio-temporelle de ces épisodes. Le
recensement de ces évenements a fait apparaitre une grande diversité dans I’origine, le parcours,
I’intensité de ces épisodes entrainant un impact tout aussi variable sur les niveaux d’activité.

Sur la base de ces différentes techniques de détection, une relation a été établie entre les
passages de panaches de poussieres sahariennes dans les basses couches de I’atmosphére et les
augmentations significatives des niveaux d’activité en *¥Cs. Une discrétisation journaliére des
mesures a montré que lors d’un épisode d’intensité exceptionnel, le niveau d’activité en *'Cs
pouvait étre supérieur a 4 uBq.m™. Le niveau ambiant en France étant de 0.32 pBg.m™, I’activité
mesurée au cours de cet épisode confirme I’'implication des événements de poussiéres sahariennes
dans la rémanence du **’Cs dans le compartiment atmosphérique.

En termes d’influence spatio-temporelle, la station de la Seyne-sur-Mer est la plus
fréquemment impactée par le transport de poussieres sahariennes suivie de la station implantée au
sommet du Puy-de Déme. En raison de I’altitude de transport de ces épisodes, les évenements
impactant la station du Puy-de-Ddme sont plus intenses et entrainent les augmentations les plus
significatives de I’ensemble du réseau OPERA. Sur I’ensemble de la période d’étude, ces deux
stations présentent des niveaux moyens d’activité en *'Cs trés proches.

La caractérisation de ces événements a montré que ces panaches se caractérisaient par une
fraction importante de particules de diamétre supérieur a 2.5 pm. Méme moyennée sur la période
de prélevement de 10 jours, ces événements entrainent une forte augmentation de la masse totale
de particules en suspension. Cette augmentation de I’empoussiérement correspond également a une
augmentation significative des niveaux d’activité en “°K. Pour les niveaux d’activité en *'Cs, ces
évenements entrainent des augmentations significatives de I’activité volumique sans étre
nécessairement accompagnées d’augmentations de I’activité massique. Ces observations mettent
alors en évidence que I'implication de ces événements dans la rémanence atmosphérique du *'Cs
est avant tout liée au transport important de matiére, caractéristique de ces épisodes.

L’utilisation conjointe des observations effectuées et des estimations de la littérature a
permis de quantifier I’export total en **'Cs de ces événements, estimé entre 10" et 10*® Bq par
année. A I’échelle de la France, le dépdt annuel moyen associé a ces évenements est inférieur a 1
Bg.m™, soit une contribution comprise entre 0.75 % et 5.10° % des dép6ts surfaciques antérieurs.
Pour une station aux caractéristiques représentatives du réseau OPERA ces évenements

contribueraient pour 1/3 au bruit de fond ambiant en **'Cs.
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CHAPITRE 4 : Les incendies de forét

Les territoires fortement impactés par les retombées de I’accident de Tchernobyl
participent également a la rémanence du **'Cs dans le compartiment atmosphérique. Lors de
I’identification des régions sources, il est apparu que les processus de remise en suspension prenant
place dans ces territoires se caractérisent par un rapport des niveaux d’activité entre le **¥Cs et le
“K plus important que pour les régions moins marquées par les retombées de I’accident et sont
associés a des augmentations significatives de I’activité massique en **¥Cs. Cette différence pourrait
s’expliquer par un dépét surfacique en **¥Cs plus important et donc un excés de **’Cs au regard du
K présent dans les sols. Néanmoins, ces territoires ne se caractérisent pas par un soulévement de
particules significatif a I’inverse des territoires soumis a I’érosion éolienne. De plus, le couvert
végétal dans ces régions et I’humidité des sols limitent le développement de ce processus. Ainsi, il
est nécessaire d’explorer de nouveaux processus de remise en suspension du **’Cs au niveau de ces
territoires afin de parvenir & comprendre et expliquer leur participation & la rémanence du *'Cs
dans I’atmosphere.

La forét boréale eurasienne représente un des plus importants réservoirs de radionucléides
artificiels dans I’environnement en raison des retombées totales des essais nucléaires
atmosphériques ainsi que celles de I’accident de Tchernobyl. Bien qu’une trés grande partie de
cette radioactivité soit fixée dans le sol, la partie transférée a la biomasse ainsi que celle se
retrouvant dans la litiere peuvent étre réémises dans I’atmosphére et redistribuées durant les
épisodes d’incendies (Paliouris et al., 1995 ; Lujaniene et al., 1997 ; Wotawa et al., 2006 ;
Lujaniene et al., 2007). Ce chapitre étudie la possibilité que des événements de grande ampleur de
combustion de biomasse due aux incendies de forét dans des régions présentant un dépot surfacique
en *¥Cs important puissent conduire & I’export d’une quantité significative de particules porteuses
de ce radionucléide et avoir un impact sur les niveaux d’activité dans les aérosols a trés longues

distances.
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4.1 -L’environnement forestier

Les terres boisées, comprenant les surfaces forestieres, couvrent environ 4 milliards
d’hectares a travers le monde, soit plus de ¥ de la superficie totale des terres émergées (FAO,
2009). Sur le continent Eurasien, ces terres boisées recouvrent prés d’un milliard d’hectares dont la
trés grande majorité (~80 %) se situe en Fédération de Russie (figure 4.1). Ces étendues forestieres
se trouvent principalement dans la bande latitudinale comprise entre 50° N et 70° N et par
conséquent ont été significativement marquées par les retombées globales des essais nucléaires
atmosphériques (UNSCEAR, 2000).

o ﬁt\ {‘_rm‘\‘ =t
Figure 4.1 : Cartographie de I’étendue des ressources forestiéres sur le continent Eurasien (données
FAO, 2009)

Les écosystemes forestiers ont un effet significatif sur I’interception et I’accumulation de
particules radioactives issues de rejets atmosphériques. A la suite des accidents de Kyshtym et de
Tchernobyl, plusieurs études ont montré que les dépdts étaient plus importants dans les zones
forestieres en raison de leur pouvoir filtrant, en comparaison des zones plus ouvertes comme les
prairies (Kutlakhmedov et al., 1999 ; Shcheglov, 1999). Suite a I’accident de Tchernobyl en 1986,
environ 4 millions d’hectares de foréts ont été contaminés avec un dépot surfacique en *'Cs
supérieur a 37 kBg.m™ (IAEA, 2001). Ces surfaces boisées fortement contaminées se repartissent
entre la Biélorussie, I’Ukraine et la Fédération de Russie. L’écosysteme forestier étant une
ressource élémentaire pour de nombreuses activités, plusieurs études se sont intéressées a
I’évolution des niveaux d’activité dans ce milieu ainsi qu’au devenir des radionucléides artificiels
déposés pour I’ensemble des territoires impactés par les retombées de cet accident.

Dans les premiers temps suivant I’accident de Tchernobyl, la majeure partie des retombées
se retrouve sur la canopée. Le transfert foliaire est alors la principale voie de contamination de la
végétation. Aprés un cycle saisonnier, principalement en raison de la chute du feuillage, les
radionucléides initialement présents dans la canopée se déposent a la surface des sols. Pres de 20
ans apres I’accident de Tchernobyl, le principal réservoir d’activité de I’environnement forestier se
trouve étre le sol, ou le **'Cs se retrouve majoritairement dans les vingt centimétres, en raison de

sa migration trés lente. Le transfert racinaire est alors la principale voie de contamination de la
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végétation. Pour I’ensemble des territoires impactés par les retombées de Tchernobyl, et quel que
soit le type de forét considéré, la répartition du “’Cs entre les différents compartiments de
I’écosystéme forestier semble relativement similaire. En moyenne, prés de 90 % du “Cs
initialement déposé se retrouve dans le sol et ses couches de surface comprenant la litiere et 10 %
se retrouve dans les parties aériennes de la biomasse. Le *¥'Cs se trouvant majoritairement dans les
couches supérieures du sol, celui-ci peut-étre recyclé dans I’ensemble de I’écosysteme forestier.
Les voix d’exportation de ce radionucléide étant limitées, les foréts constituent un réservoir
important a I’état d’équilibre en termes d’activité totale dans son ensemble. Les mesures réalisées
a plusieurs années d’intervalle montrent qu’en comparaison de la quantité totale initialement
déposée, la perte d’activité observée est infime, voire négligeable (Kutlakhmedov et al., 1999). En
raison de son fort pouvoir d’accumulation des radionucléides artificiels comme le **Cs,
I’écosysteme forestier constitue alors, sur le long terme, une source potentielle de redistribution de
ces radionucléides pouvant entrainer une contamination secondaire pour les territoires voisins
(Paliouris et al., 1995 ; Lujaniene et al., 1997).

4.2 -Les incendies

Chaque année, de I’ordre de 3 millions de km? & travers le monde sont affectés par les
incendies (Giglio et al., 2006) consommant de 5500 a 9 200 Tg de biomasse (Ichoku et Kaufman
2005). Bien que les régions les plus chaudes soient naturellement plus vulnérables face au risque
incendie, toutes les grandes étendues de foréts sont concernées par ces évenements (figure 4.2).
Les foréts russes et brésiliennes ainsi que celles du centre de I’Afrique sont les plus sévérement
affectées. La combinaison de plusieurs facteurs météorologiques défavorables comme la sécheresse
ou des vents intenses, associés a une importante densité de végétation va conditionner la
vulnérabilité d’un massif forestier face au risque incendie. Ainsi, pour I’Europe et la partie
occidentale de la Russie, les incendies se produisent majoritairement entre le printemps le début
de I'automne (Duncan et al., 2003 ; Sofiev et al., 2009).

Les propriétés des particules émises par les incendies dépendent du type de végétation et
de son humidité, de la phase de combustion et de plusieurs autres variables. Toutefois, I’ensemble
des études s’accorde pour montrer que la combustion de biomasse est une source significative de
fines particules en suspension de taille submicronique (Reid et al., 2005 ; Hodzic et al., 2007 ; Roy
et al., 2007). Associés a une énergie convective importante, les panaches de fumées émis peuvent
étre transportés sur des distances trés importantes et entrainer des épisodes de pollution
particulaire (Forster et al., 2001 ; Aarnio et al., 2007 ; Withan et Manning 2007).
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Figure 4.2 : Climatologie (2001-2004) des moyennes mensuelles de la persistance des incendies sur

des pixels de 1°. Evaluation réalisée a partir des observations MODIS (cf. 4.3.2) embarqué sur le

satellite Terra (issue de Giglio et al., 2006).

L’association d’une contamination importante et d’une vulnérabilité face au risque incendie
conduit a étudier et caractériser I'influence que peut avoir ce processus sur les variations des
niveaux d’activité en *'Cs dans les aérosols. En 1992, des incendies dans la zone d’exclusion de
Tchernobyl, détruisant 1300 ha de forét et 2300 ha de prairie, ont entrainé des augmentations
significatives des niveaux d’activité en *’Cs dans I’air ambiant jusqu’a plusieurs centaines de
kilomeétres (Rapport ECP-5 ; Lujaniene et al., 1997). Plusieurs études menées a partir d’expériences
en laboratoire (Amiro et al., 1996) ou a partir d’incendies naturels ou artificiels dans
I’environnement ont confirmé que ce processus participe a la remise en suspension du *’Cs
(Paliouris et al., 1995 ; Lujaniene et al., 1997 ; Kashparov et al., 2000 ; Yoschenko et al., 2006 [a-
b]), tout en restant sur des mesures a I’échelle locale. L’étude menée par Wotawa et al. (2006) a
établi une relation entre des augmentations significatives des niveaux d’activité en **Cs au Canada
et des incendies dans les foréts boréales asiatiques et canadiennes mettant en évidence la capacité
de ces événements a transporter sur de longues distances ce radionucléide mis en suspension.

La partie suivante est alors consacrée a présenter les différents moyens disponibles pour
identifier les incendies et leurs panaches de fumées a différentes échelles afin d’établir leur
influence sur les niveaux d’activité en *’Cs dans les aérosols prélevés au niveau des stations

atmosphériques du réseau OPERA.
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4.3 - Détection des incendies

4.3.1 - Les bases de données de recensement

Plusieurs bases de données recensant les incendies dans différentes régions peuvent étre
utilisées afin de réaliser des statistiqgues ou mettre en relation des résultats de mesures avec ces
évenements. En France, la région méditerranéenne est la plus vulnérable face au risque incendie et
la plus fréqguemment touchée par ces évenements. La base de données Prométhée, accessible par

son site internet - www.promethee.com - a pour objectif de fédérer les données en provenance de

sources diverses afin de rendre disponible le recensement des incendies dans 15 départements du
pourtour méditerranéen. Les rapports annuels permettent d’établir le nombre d’incendies, les
surfaces brilées et de localiser dans I’espace et dans le temps les principaux feux pour chaque
saison. Ces données seront utilisées ultérieurement afin d’étudier I'impact de ces incendies sur la
remise en suspension du **¥Cs et son impact local en relation avec les mesures réalisées a la station
de la Seyne-sur-Mer. Par exemple, le tracé des surfaces bralées annuellement sur I’ensemble de la
région méditerranéenne entre 1973, date de création de la base de données, et 2006, montre que
I’année 2003 a été la plus touchée par les incendies (figure 4.3). Cette année 2003 correspond a un

été chaud et sec propice au développement de ces évenements.

70000

50000

50000

40000 H

30000 — | H |

204 HHFHFHBEFIHHRE

10000 4 H i K i

o OULLLL AHLLD

D Ak 0 40 el >

A B O NA DL ON DO O N> O LD O D h o
S S e G S PP FFF P E P FFP PRSP E PSP P@Q qE)Q "190 P@Q q,QQ $

e

Figure 4.3 : Superficie annuelle brulée (en hectare) dans la région méditerranéenne entre 1973 et

2006 (issue de la base de données Prométhée - bilan 2006).
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A I’échelle de I’Europe, I’European Forest Fire Information System (EFFIS) mis en place et
maintenu par le Joint Research Center (JRC) est une base de données archivant les informations
relatives aux incendies pour vingt pays européens. L’EFFIS incorpore également une prévision du
risque incendie pour ces pays ainsi qu’une mise a jour réguliere de la situation des incendies
principalement basée sur les observations satellites fournies par MODIS (cf. 4.3.2). La figure 4.4
illustre la visualisation des archives sur I’ensemble de I’Europe pour I’année 2003 disponible

directement par le site de I’EFFIS (http://effis.jrc.ec.europa.eu/). De maniéere interactive, il est

possible de disposer de données par région permettant de mettre en relation des incendies locaux

et des variations des niveaux d’activité pour chacune des stations OPERA.
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Figure 4.4 : Carte des surfaces brilées en 2003 a I’échelle de I’Europe (source : EFFIS).

A I’échelle internationale, I’International Forest Fire News (IFFN), une activité de I’équipe
FAO/UNECE composée de spécialistes du Global Fire Monitoring Center (GFMC), publie des rapports
biannuels sur la situation des incendies dans le monde entier. Les rapports édités recensent les
incendies dans les différents pays et focalisent sur certaines régions d’intérét lors d’événements
particuliers. Par exemple, un article a été consacrée aux incendies de 1992 dans la zone d’exclusion
de Tchernobyl, recensant les surfaces brllées et soulignant I’impact de cet événement sur les

niveaux d’activité ambiants en *’Cs dans les aérosols & proximité (IFFN, 2005).
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4.3.2 - Les observations satellites

En complément des bases de données de recensement des incendies utilisant plusieurs
techniques d’observations le plus souvent in situ, le développement récent des techniques de
détection spatiale permet de disposer de nouvelles informations sur I’étendue spatio-temporelle de
ces évenements, a I’instar de la détection des sources de poussieres sahariennes et de disposer de
données en quasi temps réel. La base de données la plus communément utilisée dans la littérature
est celle utilisant les mesures des spectrophotometres MODIS (MODerate-resolution Imaging
Spectroradiometer) embarqués sur les satellites Aqua et Terra de la NASA (NAtional Spatial Agency).
Ces données sont distribuées a partir du Web Fire Mapper (http://maps.geog.umd.edu/) (Justice et
al., 2002) sous forme de cartes localisant les incendies sur une période cumulée de 10 jours (figure
4.5).

Figure 4.5 : Carte cumulée des « hotspots » détectés par MODIS du 22/03/2003 au 31/03/2003.

Les incendies recensés sont appelés des « points chauds » puisqu’ils correspondent a des
anomalies thermiques mesurées par MODIS dans le moyen infrarouge et I’infrarouge thermique. La
plupart du temps, ces anomalies thermiques correspondent a des incendies mais aucune distinction
ne peut étre faite avec des éruptions volcaniques ou des torchéres bien qu’un masque soit appliqué
pour éliminer les « points chauds » persistants. Chaque « point chaud » détecté par MODIS est un
pixel contenant un ou plusieurs incendies. La taille des pixels représentés sur la figure 4.5 n’est pas
proportionnelle & la dimension des incendies détectés. Au nadir, la taille de ce pixel est de 1 km de
cOté et s’élargit pour les détections latérales. La taille minimale des feux détectés est de I’ordre de
100 m?. Ainsi, chaque « point chaud » est équivalent & un incendie dont la taille peut varier de 100
m? & 1 km? le long du nadir, et supérieur pour les détections latérales. Des détails supplémentaires
sur la détection des incendies par MODIS sont donnés dans Giglio et al. (2003). Pour les études
spécifiques, il est possible de disposer des archives quotidiennes, géo-référencant chacun des
« points chauds » et donnant la dimension des pixels observés. Il est également possible de disposer

d’une alerte quotidienne du nombre de feux détectés dans une région d’intérét.
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La base de données IONA de I’Agence Spatiale Européenne (ESA) recense également les
anomalies thermiques a partir d’observations spatiales mais ces données ne seront pas utilisées dans

le cadre de cette étude.

4.4 - Détection des panaches d’incendies

4.4.1 - Les observations satellites

Afin de confirmer la présence d’un incendie, il est possible d’utiliser les images satellites
pour visualiser le développement des panaches de fumées. Cette observation permet d’estimer
gualitativement I’intensité de I’évenement et fournit une premiére information sur la dispersion du
panache de fumée et les régions situées sous le vent du foyer. De la méme maniére que pour les
épisodes de transport de poussieres minérales, les recompositions d’images a partir de plusieurs
canaux, permettent la restitution d’images en couleurs quasi-réelles issues de la base de données
« NASA/GSFC MODIS Rapid Response » a partir des mesures des satellites Aqua et Terra. Une

illustration de ces images est donnée dans la figure 4.6.

Figure 4.6 : Panaches de fumée pres du lac Baikal en Russie le 22 mai 2009 observés par le satellite

Aqua. Les pixels rouges représentent les « hotspots » détectés par MODIS.
4.4.2 - Les modeles numériques opérationnels
Comme pour les modeles de prévision de transport de poussieres sahariennes, des modeles

opérationnels simulent la dispersion des panaches de fumées a partir des incendies détectés par les

observations satellites. Le modele NAAPS, présenté dans la partie 3.1.3.1, simule également la
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dispersion des panaches a différentes échelles et fournit une information quantitative sur la
contribution de ces panaches sur la concentration en particules au niveau du sol (figure 4.7). Au
cours de cette étude, le modele SILAM (Sofiev et al., 2009) (http://silam.fmi.fi/) a également été
utilisé afin d’estimer la contribution des panaches d’incendies sur la composition des aérosols. Ce
modele opérationnel est également basé sur les données d’observations de MODIS qui sont utilisées
pour établir les termes sources. Les simulations du modele SILAM fournissent également une

estimation quantitative de la contribution des panaches sur les concentrations en PM, s (figure 4.7).
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Figure 4.7 : Illustration des sorties de modele de NAAPS (gauche) et de SILAM (droite) a I’échelle de

o

I’Europe pour la journée du 3 mai 2006.

4.4.3 - Les mesures au sol

La présence de panaches de fumées dans les basses couches de I’atmosphéere modifie les
concentrations de particules en suspension. Les mesures effectuées par les réseaux de surveillance
de la qualité de I’air peuvent étre utilisées pour établir la contribution de ces événements. A
I’échelle du territoire francais, ces mesures sont effectuées par les AASQA. La combustion de
biomasse entrainant une importante production de fines particules, les mesures de PM,s
apparaissent les plus pertinentes afin d’identifier I’advection de ces panaches. Contrairement aux
épisodes de transport de poussieres minérales, les épisodes de transport de particules issues de la
combustion se caractérisent par une augmentation du rapport PM, s/PMy,.

Pour illustrer cette caractéristique, la figure 4.8 présente I’évolution conjointe des
concentrations horaires en PM;, et PM,s lors d’un événement de transport longue-distance de
panaches de fumées sur I’agglomération de Lille en septembre 2002 et lors d’un épisode de
transport de poussiéres sahariennes sur Marseille en février 2004 (cf. partie 3.1.4). Dans le cas
d’advection de fumée, I’augmentation du niveau de PM;, est en trés grande partie due a la présence
dans I’atmosphere de fines particules de diamétre inférieur a 2.5 pm. Le rapport PM,s/PMyo

résultant est alors supérieur a 0.9, tandis que dans le cas de I’épisode de transport de poussieres
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minérales, I’augmentation du niveau de PM,, est principalement due a la présence de particules de

diameétre supérieur a 2.5 pm puisque le rapport devient inférieur a 0.1.

La base de données AirBase, constituée par I’European Environment Agency (EEA) a travers

I’European Topic Centre on Air and Climate Change (EIONET), centralise les mesures effectuées par

les différents réseaux de surveillance de la qualité de I’air a I’échelle européenne. Elle permet ainsi

d’étudier le transport longue-distance de panaches de fumée en provenance de régions extérieures

au territoire francais. La figure 4.9 localise les stations de mesures des PM;, et PM,s en Europe

constituant cette base de données en 2010. Comme les réseaux européens de surveillance de la

qualité de I’air se densifient au cours du temps, cette base de données est en constante évolution.
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Le réseau AERONET (cf. partie 3.1.3.3) compléte la liste de moyens de détection des
panaches de fumées dans I’atmosphére, au travers des mesures d’épaisseur optique d’aérosols qui
augmentent significativement lors du passage d’un panache. Les distributions en taille calculées a
partir d’algorithmes d’inversion peuvent également fournir une information complémentaire afin

d’identifier ces événements.

4.4.4 - Les simulations numériques

Les différentes observations et mesures décrites peuvent étre utilisées conjointement pour
indiquer I’influence d’un panache de fumée sur la composition des aérosols ainsi que pour
déterminer I’étendue spatio-temporelle d’un épisode d’advection. La réalisation de calculs de
dispersion, a partir du modele de dispersion HYSPLIT, permet d’étudier plus particulierement
certains évenements d’incendies de foréts et d’isoler leur contribution sur les différentes mesures
effectuées sur les aérosols.

A titre d’exemple, la figure 4.10 présente un calcul de dispersion des panaches de fumées a
partir d’incendies recensés en Corse par les observations MODIS durant la saison 2003. Sur la méme
période, les niveaux de PM mesurés a Toulon et Marseille sont reportés. Il est alors possible de
déterminer les périodes de prélevement de la station de la Seyne-sur-Mer qui subissent I’influence
des panaches de fumées de ces incendies et de déterminer si ces évenements entrainent une

variation des niveaux d’activité en *’Cs dans les aérosols ambiants.
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Figure 4.10 : Gauche : dispersion des panaches de fumées du 23 juillet 2003 issus des incendies en
Corse durant I’été 2003. Droite : concentrations journalieres a Marseille en PMyq (courbe rouge) et

PM, 5 (courbe bleue) et a Toulon en PMyq (courbe verte) du 18 au 28 juillet 2003.
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4.5 - Etude spécifique des incendies de 2002

Cette partie présente I’étude détaillée d’un évenement de grande ampleur, mettant en
ceuvre les différents moyens de détection présentés, pour déterminer I’influence des incendies sur

la remise en suspension du **Cs.

4.5.1 - Présentation de I’événement

A la fin de I’été 2002, I’ensemble des stations composant le réseau OPERA présente des
augmentations simultanées des niveaux d’activité volumique en *Cs (figure 4.11). Ces
augmentations significatives sont, pour une partie des stations, les plus fortes enregistrées sur la
période d’étude. Les tracés des rétro-trajectoires correspondant aux périodes de prélévements,
montrent que ces augmentations sont associées a des masses d’air en provenance de I’Europe de
I’Est et des territoires impactés par les retombées de I’accident de Tchernobyl (figure 4.12).

Durant la période correspondant aux augmentations significatives des niveaux d’activité en
B37Cs dans les aérosols de I’ensemble des stations du réseau OPERA, de nombreux « points chauds »
sont détectés par les satellites Aqua et Terra de la NASA a I’aide du spectrophotométre MODIS. Les
recompositions d’images en couleurs quasi-réelles permettent d’observer le développement des
panaches de fumées résultants de ces « points chauds » et confirment leur nature incendiaire
(figure 4.13). Ces incendies sont alors recensés dans la base de données MODIS Rapid Response
System Global Fire Maps. Leur localisation est présentée sur la figure 4.14 sous forme de carte
cumulée sur dix jours. Cet épisode débute dans le courant du mois de juillet et se termine a la fin
du mois de septembre avec une étendue spatiale trés importante. Selon les sources, de 2 & 12 10°
ha auraient été brdlés sur le continent eurasien au cours de I’année 2002 (Sukhinin et al., 2004 ;
Van der Werf et al., 2006 ; IFFN, 2007), avec une grande partie de ces incendies se produisant dans
les territoires fortement contaminés par les retombées de I’accident de Tchernobyl.

Dans le méme temps, des augmentations des niveaux d’empoussierement en Finlande
(Niemi et al., 2005) et au Royaume-Unis (Withan et Manning, 2007) sont attribuées a un transport de
particules issues d’incendies en Europe de I’Est et en Fédération de Russie.

Au regard de ces résultats, des trajectoires empruntées par les masses d’air influant la
composition des aérosols et des augmentations simultanées des niveaux d’activité en “’Cs en
France, cet événement offre I’opportunité d’investir la possibilité que des épisodes de grandes
échelles de combustion de biomasse puissent introduire dans I’atmosphére une quantité
significative de **'Cs et avoir un impact & longue distance sur les niveaux d’activité dans I’air

ambiant.
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Figure 4.11 : Niveaux d’activité volumique en **'Cs dans les aérosols entre le 1* juin 2002 et 30
novembre 2002 pour chacune des stations du réseau OPERA, pondérés par les moyennes respectives

sur la période d’étude.
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Figure 4.12 : Groupe de rétro-trajectoires de 120 heures des masses d’air arrivant sur la France le
13 septembre 2002 a 12 UTC a partir du modele HYSPLIT. Les étoiles noires représentent les points
d’arrivée de chacune des rétro-trajectoires.
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Figure 4.13 : Recomposition d’images en couleurs quasi-réelles des satellites Aqua et Terra au
dessus de la Biélorussie et de la Fédération de Russie le 3 septembre (gauche) et 4 septembre 2002
(droite).

Figure 4.14 : Cartes présentant la localisation des incendies détectés par MODIS et cumulés sur 10
jours sur une partie du continent Eurasien durant I’été 2002 (Haut-gauche : 30/07 - 08/08, haut-
droite : 09/08 - 18/08, milieu-gauche : 19/08 - 28/08, milieu-droite : 29/08 - 07/09, bas-gauche :
08/09 - 17/09, bas-droite : 18/09 - 27-09).
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4.5.2 - Données et méthodes

4.5.2.1 - Les mesures de radioactivité

Pour caractériser au mieux cet événement et son impact sur les niveaux d’activité en *’Cs
dans les aérosols ambiants, les mesures réalisées par I’ensemble des réseaux européens de
surveillance ou d’observation de la radioactivité portée par les aérosols ambiants sont récupérées et
analysées. La table 4.1 liste les différents réseaux européens participant a cette étude.
L’emplacement des 129 stations retenues, et réparties dans 23 pays, est représenté dans la figure
4.15. Comme il n’existe aucune harmonisation des réseaux de mesures des niveaux d’activité dans
les aérosols a I’échelle de I’Europe, les caractéristiques d’échantillonnage et de métrologie
different pour chaque réseau. Ainsi, la durée des prélévements varie entre la journée et le mois,
réduisant d’autant I’influence d’un événement important sur les niveaux d’activité résultants pour
les périodes de prélevements les plus longues. Dans la majorité des cas, les niveaux d’activité en
37Cs sont moyennés sur une période de 7 jours. Afin de suivre I’évolution des niveaux d’activité en
37Cs & I’échelle de I’Europe au cours de cet événement, nous avons donc choisi de cartographier
ces mesures avec un pas de temps de 7 jours plutét que de les représenter sous forme graphique.
Bien qu’il y ait une perte d’informations sur la résolution temporelle de certaines mesures, cette
représentation permet une visualisation directe de I’évolution spatiale des niveaux d’activité. Pour
la métrologie, les valeurs des limites de détection ainsi que les erreurs associées a la mesure varient
significativement d’un réseau a l’autre, dues a la précision des détecteurs utilisés, au temps
d’exposition, a la concentration d’autres radionucléides pouvant masquer des pics d’énergies lors
de I’analyse des spectres, au niveau de protection contre les rayonnements cosmiques et a
I’ensemble des paramétres métrologiques. Gardant ces limites a I’esprit, une compilation de
I’ensemble des données est réalisée pour étudier I'influence de cet évenement a I’échelle
continentale et établir si les augmentations des niveaux d’activité observées en France se

retrouvent sur I’ensemble du continent jusqu’aux régions incendiées.
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Pays Organisation Nombre de stations Durée d’échantillonnage
Allemagne BfS - DWD - PTB 31 7 jours
Autriche AGES 10 7 jours
Belgique AFCN 2 1 mois
Biélorussie - 4 1 mois
Danemark RNL 1 7 jours
Espagne CIEMAT 5 7 jours
Estonie ERPC 3 7 jours
Finlande STUK 4 7 jours
France IRSN 7 5-10 jours
Hongrie KFKI / OOSKI 1 10 jours
Irlande RPII 1 1 mois
Italie ANPA 11 7 jours
Lituanie Institut of Physics 3 7 jours
Luxembourg LRP /7 CU 1 7 jours
Norvege NRPA 5 7 jours
Pays-Bas RIVM 1 7 jours
Pologne CLRP - IFJ 10 7 jours
Rép. Tchéque NRPI /7 SURO 5 7 jours
Royaume-Unis HPA / CRCE 2 15 jours
Serbie Vinca Institue 2 1 mois
Slovénie 1S 9 1 mois
Suede FOI 7 7 jours
Suisse OFSP 4 7 jours

Table 4.1 : Caractéristiques des réseaux européens de mesures du **'Cs dans les aérosols.
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Figure 4.15 : Localisation des 129 stations de mesures des niveaux de *’Cs dans les aérosols a

I’échelle européenne.
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4.5.2.2 - La simulation numérique

Afin de mettre en relation les variations des niveaux d’activité en **’Cs dans les aérosols a
I’échelle du continent européen et I’advection des panaches de fumées issus des incendies observés
dans les territoires fortement impactés par les retombées de I’accident de Tchernobyl, la dispersion
des particules émises par cet épisode est simulée en utilisant le modéle HYSPLIT v4.8 et la base de
données météorologiques FNL, tous deux disponibles sur le serveur de I’Air Resources Laboratory de
la NOAA.

4.5.2.2.1 - Les données d’entrée de la simulation

Le recensement des « points chauds » de la base de données MODIS est utilisé comme
données d’entrée dans le modele. Dans un premier temps, un domaine d’émission est délimité a
partir des cartes de la figure 4.14 afin de prendre en compte un maximum d’incendies touchant les
vastes étendues forestieres dans I’est de I’Europe et correspondant a des dépdts surfaciques en
B¥7Cs importants. Le domaine retenu s’étende de 45°N a 60°N et de 20°E & 60°E (figure 4.16).

La base de données MODIS fournit une information sur la localisation, I’instant et plusieurs
parametres annexes relatifs a la détection de chaque « point chaud ». Dans le domaine défini
précédemment, 62 757 « points chauds » sont recensés durant I’été 2002. Afin de limiter la
simulation dans le temps et de couvrir également la période des augmentations significatives des
niveaux d’activité en *’Cs en France, celle-ci est bornée & la période ou plus de 500 feux sont
recensés quotidiennement dans la zone d’intérét. La simulation des émissions des « points chauds »
détectés démarre donc le 19 juillet, se termine le 15 septembre et totalise 56 370 incendies (figure
4.19). En comparant avec la figure 4.16, la restriction du domaine d’émission n’élimine que peu de
« points chauds » qui ne se trouvent pas dans les territoires les plus fortement marqués par les

retombées de I’accident de Tchernobyl.

Figure 4.16 : Localisation du domaine pris en compte pour le recensement des incendies en Europe
de I’Est durant I’été 2002 superposée a la carte des dépdts surfacique en **¥Cs & I’échelle de
I’Europe d’aprées De Cort et al. (1998).
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4.5.2.2.2 -Paramétrisation de la simulation

La détection des incendies étant réalisée a partir des mesures des satellites Aqua et Terra,
la date et I’heure de détection des « points chauds » fournies par la base de données MODIS
correspondent au passage du satellite au dessus de la région analysée et non au début réel de
I’incendie. L’émission des incendies détectés au cours d’une journée est alors arbitrairement
attribuée a 12 UTC de chaque jour de simulation.

Pour simplifier la simulation et réduire les temps de calculs, une somme journaliere du
nombre de « points chauds », détectés dans chaque pixel de résolution spatiale de 1° x 1°, est
calculée avec I’hypothése que chaque « point chaud » recensé est un incendie de taille et
d’intensité similaire. Proportionnellement au nombre de « points chauds » recensés dans chacun des
pixels, un nombre de particules est injecté dans le modele chaque jour de simulation. La figure 4.18
présente une illustration du passage des données brutes issues de la base de données MODIS aux
données analysées utilisées pour définir le fichier d’émissions dans le modele HYSPLIT. Cette
simplification spatiale réduit le temps de calcul mais conduit a une perte de résolution spatiale
puisque les incendies émettent leurs particules avec une incertitude maximale de 0.5 °. Au regard
des distances parcourues ensuite par ces particules pour atteindre les différentes stations de
mesures du **’Cs dans les différents pays européens ainsi que de I’ensemble des incertitudes liées &
la simulation méme de dispersion, cette simplification est acceptable.

La position des particules dispersées par le modele est repérée sur une grille horizontale de
résolution 0.5° x 0.5° sur le domaine allant de 35°N & 75°N et de 20°W a 70°E. La concentration
des particules est moyennée sur une couche verticale de 500 m au dessus du sol. La simulation
débute le 19 juillet et dure jusqu’au 15 septembre 2002, avec un intervalle de sortie moyen toutes
les 3 heures et une nouvelle grille d’émission quotidienne a 12 UTC. Les résultats de la simulation
tiennent compte des dépdts secs et humides et les particules sont artificiellement éliminées du
domaine apres 480 heures de simulation si celles-ci n’ont pas atteint le sol au préalable. Pour une
comparaison avec les mesures journalieres des réseaux de surveillance de la qualité de I’air, une
moyenne des champs de concentrations journaliére est réalisée. Un lissage sur les cartes résultantes
est également appliqué au moyen du logiciel ArcGIS afin de permettre une meilleure visualisation.

Les résultats sont présentés avec une échelle de couleurs qualitative puisque I’objectif de
cette simulation est simplement de matérialiser la dispersion des panaches de fumées et de les
mettre en relation avec les variations des niveaux d’activité volumique en **’Cs. La mise en place
d’une simulation quantitative aurait nécessité, pour chaque incendie, la détermination de la
quantité de combustible, de la nature du combustible, de facteurs d’émission associés, de
I’intensité de la combustion, de son efficacité et d’autres paramétres. La plus-value apportée par la
réalisation d’une telle simulation, au regard du travail nécessaire ainsi que des approximations
inévitables, est apparue limitée et non opportune dans le cadre de cette étude. De plus, I’obtention
de résultats qualitatifs suffit a caractériser cet évenement et a étudier son impact sur les variations

des niveaux d’activité en **'Cs dans les aérosols.
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Figure 4.17 : Gauche : Evolution journaliere du nombre de « points chauds » recensés par MODIS
dans le domaine d’intérét entre le 1* juillet 2002 et le 30 septembre 2002. Droite : Localisation des
56 370 « points chauds » recensés par MODIS du 19 juillet au 15 septembre 2002 dans le domaine
d’intérét.

Figure 4.18 : Droite : Localisation de 2 147 « points chauds » par MODIS le 30 ao(t 2002. Gauche :
Somme journaliere sur une grille de 1°x1° avec une échelle de couleur proportionnelle au nombre

de « points chauds » sommés. Le fichier d’émission ne comporte plus que 248 points d’émission.

4.5.2.3 - Les mesures d’empoussierement

Pour valider les résultats de cette simulation, les niveaux d’empoussierement dans les
basses couches de I’atmosphere sont utilisés. Bien que la mesure des PM,s apparaisse plus
pertinente pour tracer la dispersion des panaches de fumées, la densité des stations n’est pas
suffisante pour suivre son évolution. En raison de leur nombre et de leur répartition sur le territoire
européen, les mesures des PM;, sont alors préférées, sachant qu’une augmentation des PM,s
entraine inévitablement une augmentation des PMy,. Ainsi, les mesures de PMy, réalisées par les
différents réseaux de surveillance de la qualité de I'air a I’échelle européenne sont récupérées,
essentiellement par la base de données AirBase de I’EIONET présentée précédemment et également
par une collaboration avec différents réseaux externes a cette base. Les contributeurs a cette étude
pour les mesures de PM;, sont indiqués dans la table 4.2. La localisation de I’ensemble des stations
est donnée dans la figure 4.19. Au total, les mesures de 895 stations réparties dans vingt pays sont
utilisées.
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Nombre de

Pays Organisation stations
Autriche Austrian Fed_eral Environme_nt Agency and the prov_incial governments of 9
Lower Austria, Upper Austria, Burgenland and Styria
Belgique AirBase 28
Bulgarie AirBase 7
République-Tchéque AirBase 53
Danemark Department of Atmospheric Environment /National Environmental 9
Research Institut / AirBase
Estonie AirBase 4
Finlande AirBase 24
France French Environment and Energy Management Agency (ADEME) 298
Allemagne The Monitoring Network of the federal Environment Agency 267
(Umweltbundesamt-UBA)
Grece AirBase 14
Hongrie AirBase 1
Italie AirBase 1
Lettonie AirBase !
Norvége AirBase 2
Pays-Bas Dutch National Air Quality Monitoring Network / National Institute of 19
Public Health and environment RIVM
Pologne ARMAAG +Airbase 40
Slovaquie Slovak Hydrometeorological Institute - SHMI 20
Slovenie AirBase 7
Suéde IVL Swedish Environmental Research Institute 6
Suisse Swiss Natiqnal Air Pollution Monitoring Network - NABEL (FOEN and EMPA) 13
/ MeteoSwiss
Royaume-Unis 59

AirBase

Table 4.2 : Présentation des réseaux européens de surveillance de la qualité de I’air.
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Figure 4.19 : Localisation des stations de mesure des PMy, utilisées dans cette étude.
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4.5.3 - Résultats

Le début du mois d’aolt se caractérise par une situation radioécologique classique pour la
partie occidentale de I’Europe avec des niveaux d’activité volumique en **'Cs dans les aérosols
inférieurs a 1 yBq.m™, ou inférieurs aux limites de détection. Pour la partie plus & I’est de I’Europe,
les niveaux d’activité volumique en *'Cs présentent des augmentations en comparaison des niveaux
moyens. Les résultats de la simulation montrent que les panaches de fumées restent principalement
confinés au-dessus des régions sources et sur les Pays Baltes, avec de breves intrusions vers I’ouest
de I’Europe, jusqu’a la frontiere entre la Pologne et I’Allemagne. Ainsi, le séjour prolongé des
panaches de fumées au dessus des régions de I’est et du nord de I’Europe participe aux
augmentations des niveaux d’activité volumiques en **'Cs observées tandis que la briéveté des
intrusions sur les autres régions n’est pas suffisante pour entrainer une augmentation significative
des niveaux d’activité, moyennés sur une période de 7 jours.

La situation évolue sensiblement lors de la semaine du 19 au 26 ao(t 2002 avec un systéme
dépressionnaire en provenance de la cote atlantique qui bloque la progression des panaches vers
I’ouest de I’Europe au niveau de la frontiere allemande. Le séjour prolongé des panaches sur le
centre de I’Europe y entraine des niveaux d’activité volumique en **'Cs en augmentation, en
comparaison des semaines précédentes, ainsi que des niveaux de PMj, journaliers supérieurs a 50
pg.m, confirmant I’influence des panaches dans les basses couches de I’atmosphére.

La semaine du 26 aolt au 2 septembre 2002 correspond a la premiére augmentation
significative en *’Cs, observée sur la figure 4.11, au niveau des stations OPERA de Charleville-
Mézieres, Orsay et Dijon. Cette augmentation se retrouve sur une majeure partie de I’Europe
(figure 4.20). A la différence des semaines précédentes, les stations suisses, belges, allemandes et
hollandaises présentent des niveaux d’activité supérieurs aux limites de détection, et au-dela de 2
uBg.m™ pour la majorité d’entre elles. Sur I’ensemble de I’Europe, un gradient de concentration
orienté en direction des régions ou se produisent les incendies est observé. Le nord du continent
présente également des niveaux d’activité volumique en **’Cs plus importants que les régions plus
méridionales.

Bien que des effets locaux ou des évenements concomitants au transport des fumées
puissent influencer les mesures des PMy, les résultats de la simulation montrent que le passage des
panaches entraine des augmentations des niveaux d’empoussierement (figure 4.21). Cette
concordance confirme d’une part les résultats mémes de la simulation numérique et d’autre part
Iinfluence du passage des panaches de fumées sur la composition des aérosols dans les basses

couches et les mesures réalisées au niveau du sol.
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Figure 4.20 : Activité volumique du **Cs dans les aérosols entre le 26 ao(t et le 2 septembre 2002.

Les résultats de simulation, appuyés par les mesures de PMy,, montrent que la situation
météorologique a I’échelle synoptique permet une avancée des panaches sur la partie ouest de
I’Europe, en raison d’un systéme dépressionnaire centré sur la mer Ligure et le Golfe de Génes.
Ainsi, les panaches de fumées impactent I’ouest de I’Europe par le nord en commencant par les
cOtes de la Mer du Nord avant de redescendre et de se disperser vers le sud au cours des jours
suivants (figure 4.21). Les augmentations significatives des niveaux d’activité volumique en **'Cs sur
la partie occidentale de I’Europe correspondent donc a I’advection des panaches de fumées durant
la période de prélevement, avec des concentrations et des temps de résidence plus importants sur
les régions du nord, associés a des augmentations des niveaux d’activité plus importantes .

A partir du 1 septembre 2002, la descente d’un front froid repousse les panaches de
fumées vers I’est de I’Europe mettant fin a ce premier épisode de transport longue distance sur
I’ouest de I’Europe et la France (figure 4.21).

La tendance observée en fin de semaine 35 se confirme durant la période suivante, avec
I’advection d’une masse d’air océanique sur I’ensemble de I’Europe occidentale. Ainsi, les panaches
de fumées restent bloqués sur la partie orientale de I’Europe durant toute la période du 2 au 9
septembre 2002 (figure 4.23). Il en résulte alors des diminutions significatives des niveaux d’activité
en *¥'Cs au-dela sur la partie occidentale (figure 4.22). Au niveau de la partie centrale et orientale
de I’Europe, ou les panaches de fumées présentent toujours des concentrations importantes, les

niveaux d’activité en **'Cs restent élevés, comme en Pologne, en Biélorussie ou encore en Lituanie.
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Figure 4.21 : Fond de carte : résultats de la simulation de la dispersion des panaches de fumées
moyennés sur la journée. Les couleurs les plus chaudes symbolisent les plus fortes concentrations
des panaches de fumées. Cercles de couleurs : mesures journaliéres des PM;y. Haut-gauche : 27 ao(t
2002. Haut droite : 28 aolt. Milieu-gauche : 29 aolt. Milieu-droite : 30 aolt. Bas-gauche : 31 aoQt.
Bas-droite : 1*" septembre 2002.

154



Légende

Mesures du 137Cs
<L.D

0- 05 [uBg.m-3]

05 -1 [uBg.m-3]

1- 2[uBg.m-3]

2- 5[uBg.m-3]

5- 10 [uBg.m-3]

10 - 15 [uBgq.m-3]

15 - 30 [uBg.m-3]

‘ 30 - 50 [uBq.m-3]
' > 50 [MBg.m-3]

* Tehernobyl

@@®@®00o0o0 -

0 255 510 1020 1530 2040 Auteur: Damien PIGA
[ =m Kilométres

Figure 4.22 : Activité volumique du **’Cs dans les aérosols entre le 2 et le 9 septembre 2002.
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Figure 4.23 : Fond de carte : résultats de la simulation de la dispersion des panaches de fumées
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moyennés sur la journée. Cercles de couleurs : mesures journalieres des PMy,. Gauche : 2 septembre

2002. Droite : 8 septembre 2002.

La semaine du 9 au 16 septembre correspond a la seconde augmentation significative des
niveaux d’activité volumique en *'Cs (cf. figure 4.11). A I’échelle de I’Europe, la figure 4.24
montre que la tendance constatée en France se retrouve sur I’ensemble du continent, avec des
niveaux en *’Cs relativement homogénes sur toute la partie occidentale. La dispersion des panaches
pour cette période (figure 4.25) montre que leur avancée s’effectue plus transversalement en
direction de I’ouest, en raison d’un anticyclone sur la Scandinavie. Au cours de la semaine, une
partie des panaches redescend vers le pourtour méditerranéen. En comparaison de la premiére
advection, les niveaux d’activité volumique en **’Cs sont plus homogénes sur I’ouest de I’Europe et

a

Iégérement moins importants, di a une concentration plus faible des panaches. En raison de la
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dispersion des panaches vers I’ouest, les niveaux d’activité en **’Cs observés sur I’est de I’Europe
sont en légere diminution au regard de la semaine précédente, bien que ces niveaux d’activité

restent importants en raison de la persistance des incendies dans ces régions.
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Figure 4.24 : Activité volumique du *’Cs dans les aérosols entre le 9 et le 16 septembre 2002.
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Figure 4.25 : Fond de carte : résultats de la simulation de la dispersion des panaches de fumées

moyennés sur la journée. Cercles de couleurs : mesures journalieres des PMj,. Gauche : 10

septembre 2002. Droite : 11 septembre 2002.

A partir du 16 septembre, le nombre d’incendies recensés dans la base de données MODIS
diminue trés nettement pour devenir inférieur a 500 « points chauds » journaliers détectés, en
raison d’un systeme dépressionnaire sur la région et d’une pluviométrie conséquente. Les niveaux

d’activité volumique en **’Cs diminuent dés lors significativement sur I’ensemble de I’Europe.
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4.5.4 - Discussion

D’aprés la base de données MODIS, 62 757 « points chauds » ont été détectés dans le
domaine d’intérét, correspondant aux territoires fortement impactés par les retombées de
I’accident de Tchernobyl, entre les mois de juillet et de septembre de I’année 2002. En faisant
I’hypothése que I’intégralité des pixels comportant un « point chaud » ait brllé, ce nombre
correspond & une surface maximale briilée de 128 217 km?, aprés avoir appliqué des facteurs de
correction aux détections latérales (cf. 4.3.2). Cet ordre de grandeur est en accord avec les
différentes estimations réalisées a partir d’observations au niveau du sol ou dérivées d’autres
mesures satellites (Shukinin et al., 2004 ; Van der Werf et al., 2006 ; IFFN 2007 ; JRC 2008). La
taille minimale d’un incendie détectable par MODIS étant de 100 m?, la surface minimale brulée
durant cette période est donc de 6.3 km?. Cette valeur minimale est clairement une sous-estimation
de la surface totale brilée mais permet tout de méme de fixer la plus basse valeur de I’estimation.

Les travaux consacrés a la redistribution du **’Cs par les incendies de forét montrent qu’une
fraction, estimée entre 1% et 10% du **Cs disponible dans les régions briilées, est remise en
suspension lors de tels évenements (Amiro et al., 1996 ; Kashparov et al., 2000 ; Yoschenko et al.,
2006 [a-b] ; Wotawa et al., 2006).

En raison de I’étendue spatiale de la zone d’investigation, soit prés de 3.10° km?, la
connaissance exacte de la densité de dépbt de chaque parcelle de biomasse brilée ne peut étre
envisagée. La contamination des sols dans les régions brllées est alors considérée étre dans
I’intervalle de 2 & 10 kBg.m?, tout en sachant qu’une partie des territoires présente des niveaux de
contamination supérieurs (figure 1.14 et 4.16).

A partir de I’ensemble de ces estimations, contamination des sols, fraction de *¥'Cs émise et
étendue des surfaces brilées, la quantité totale de **'Cs remis en suspension lors de I’épisode des
incendies en Europe de I’Est de I’été 2002 est calculée (table 4.3). La quantité totale remise en
suspension par cet événement est estimée entre 10° et 10" Bq de **Cs. La considération de valeurs
moyennes entre les différents parametres utilisés pour réaliser ce calcul abouti a une quantité de
I’ordre de 10 - 10* Bq de **'Cs, comme indiqué dans la colonne centrale de la table 4.3.

D’apres les estimations des surfaces briilées chaque année en Europe ainsi qu’en Fédération
de Russie, les quantités moyennes de **¥'Cs remises en suspension dans ces territoires durant la
saison des incendies sont estimées. Avec les mémes hypothéeses que précédemment et une moyenne
annuelle de 10* & 10° km? de forét br(ilés en moyenne chaque année dans I’ensemble de ces régions
(Shukinin et al., 2004 ; Van der Werf et al., 2006 ; IFFN 2007 ; JRC 2008) de I’ordre de 10" Bq de
37Cs seraient remis en suspension dans I’atmosphére chaque année par I’ensemble des incendies &
I’échelle du continent. Ce résultat est en accord avec I’étude de Wotawa et al., (2006) qui estiment
que de I’ordre du TBq de *¥'Cs ont été émis lors des saisons 2003 et 2004 par les incendies en forét

boréale.
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Densité de dépodt (Bg.m™)
2 000 6 000 10 000
Fraction émise 0.01 0.1 0.01 0.1 0.01 0.1
6.28 1.26 10% | 1.26 10° | 3.7710* | 3.7710° | 6.28 10* | 6.28 103
Surface brulée
) 64 111 1.28 12.8 3.85 38.5 6.28 62.8
(km*?)
128 217 2.56 25.6 7.69 76.9 12.8 128

Table 4.3 : Estimation de la quantité totale de **'Cs exprimée en TBq (10* Bqg) remis en suspension
dans I’atmosphére par les incendies de 2002 en Europe de I’Est en fonction des différentes
estimations de la contamination des sols, de la fraction de *'Cs émise et de I’étendue des surfaces

brilées.

Les résultats de la partie 2.4.6.3 ont montré que les processus engagés dans la rémanence
atmosphérique du **’Cs dans les territoires les plus marqués par les retombées de I’accident de
Tchernobyl se caractérisent par la remise en suspension de particules & I’activité massique en **Cs
importante. Lors de cet événement la mesure de I’activité massique en **’Cs n’est pas disponible
mais peut étre estimée par le rapport des niveaux d’activité entre le **¥Cs et le “)K (cf. 2.4.6.3).
Lors des deux périodes d’influence des panaches sur les mesures du réseau OPERA, les valeurs de ce
rapport présentent des augmentations significatives en comparaison du niveau moyen (figure 4.26).
A partir du rapport moyen sur I’ensemble du réseau OPERA et de la relation de la partie 2.4.6.3,
I’activité massique en ’Cs est estimée & 25.8 et 25.6 Bg.kg™ respectivement pour chacune des
deux périodes d’influence des panaches. Cette valeur moyenne est significativement plus
importante que la moyenne du réseau OPERA depuis 2007 (8.7 Bqg.kg™) et confirme ainsi
Iidentification de ce processus dans les territoires fortement impactés par les retombées de

I’accident de Tchernobyl.

7 - —e— Alengon
—e— Bordeaux

Charleville
—o— Clermont
—e— Dijon
—e— Orsay
—e— La Seyne

Index [137Cs / 40K]

0170672002 02/07/2002 0270872002 0270972002 03/10/2002 0371172002
Figure 4.26 : Rapport des niveaux d’activité entre le **'Cs et le “°K dans les aérosols entre le 1*" juin
2002 et 30 novembre 2002 pour chacune des stations du réseau OPERA pondérés par les moyennes

respectives sur la période d’étude.
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4.6 - Etude complémentaire d’autres évenements

4.6.1 - Incendies en Europe de I’est

Au cours du printemps 2002, plusieurs incendies sont également détectés par les
observations satellites dans les régions fortement impactées par les retombées de I’accident de
Tchernobyl (figure 4.27). Au cours de cette période, les stations du réseau OPERA présentent des
augmentations significatives des niveaux d’activité en *’Cs dans les aérosols et notamment les
stations du nord de la France comme Charleville-Méziéres, Orsay et Alencon (figure 4.28). A ces
augmentations des niveaux d’activité sont également associées des augmentations générales des
concentrations en PMy,, dépassant pour un certain nombre les 50 pg.m™ journaliers (figure 4.29).
Ces augmentations résultent principalement d’une augmentation de la concentration des plus fines
particules. Pour compléter cette caractérisation, le tracé de multiples rétro-trajectoires est
effectué (figure 4.30) pour mettre en relation les incendies recensés et les augmentations des
niveaux d’activité. Ce type de tracé représente I’ensemble des parcours des masses d’air arrivant
sur la France, dont les points d’origine sont définis a partir d’une matrice de résolution spatiale de
1°x1°, allant du coin supérieur gauche de coordonnées (50°N ; -1°E) au coin inférieur droit de
coordonnées (43°N ; 8°E), pour les journées du 5 avril et du 10 avril 2002. Ces deux jours
correspondent aux plus fortes augmentations des concentrations journalieres en PM;, et PM, s et
intégrent la décade de mesure des augmentations significatives des niveaux d’activité volumique
en *¥'Cs. Durant ces périodes de mesures, I’ensemble du territoire francais est donc sous I’influence
de masse d’air en provenance des régions incendiées.

L’ensemble de ces résultats montre que les incendies détectés a I’est de I’Europe sont a
I’origine de la remise en suspension d’une quantité importante de particules porteuses de **¥Cs. En
fonction des conditions météorologiques, ces particules sont transportées sur de grandes distances
et entrainent des augmentations significatives des niveaux d’activité en *¥Cs dans les aérosols &
plusieurs milliers de kilométres. Cet évenement s’accompagne également d’une augmentation des
rapports des niveaux d’activité entre le **'Cs et le “K, en accord avec les résultats de la partie
2.4.6.3.
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Figure 4.27 : Localisation des « points chauds » cumulés du 1°" au 10 avril 2002, détectés par MODIS
a I’est de I’Europe.
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Figure 4.28 : Niveaux d’activité volumique en **¥Cs (gauche) et rapport des niveaux d’activité entre
le *¥'Cs et le “°K (droite) dans les aérosols entre le 1° février 2002 et 30 juin 2002 pour chacune des

stations du réseau OPERA pondérés par les moyennes respectives sur la période d’étude.

160



70

60

50

40

0+

PMio [pg.m 3]

YN.Y

16/03/2002

PM2s [pg.m‘g'j

21/03/2002

26/03/2002 31/03/2002 05/04/2002 10/04/2002 15/04/2002 20/04/2002 25/04/2002 30/04

"} —+— 10025
KL 11024

——3014
—e—4002
—e—4034
—e— 4055
——4156
—e—5064
—+—5074
—+— 7004
—+—7008
—+—7010

8016

—+— 11029
16038
18008

—+— 21007

—— 23120

—e— 25036

—e— 25043

16/03/2002

fa

Py

21/03/2002

26/03/2002 31/03/2002 05/04/2002 10/04/2002 15/04/2002 20/04/2002 25/04/2002 30/04

—e—3014
—e— 4002
—e—4034
—e— 4055
—e—4156
—+—5064
——5074
—+— 7004
7007
—+— 7008
8016
—+— 10025
—+—11024
—+—11029
16038
18008
—+— 21007
—e— 25036
—e—25043

g
Atmo PACA Ul %‘?j-.
AIRPARF 110284 -

Ajr Mormand “‘\1,.1024 g

Atmo Auvergne 18008 v
Air Languedoc-Roussillon 25036 2 z 2% 7

Atmo NPDC £ 25043 b,

ASPA S
Atmo Picardie )

Ait C.O.M 21907534, D4002
Air Pays de la Loire
Alr Narmand

EEfOdC00ODEODEEN

7008, - 7004

716038

Figure 4.29 : Evolutions des concentrations journalieres des PMy, (haut) et PM; s (milieu) entre le 16

mars 2002 et le 30 avril 2002 pour plusieurs stations de surveillance de la qualité de I’air localisées

suivant leur code et leur association d’appartenance sur les deux cartes du bas.
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Figure 4.30 : Tracés de 120 heures de multiples rétro-trajectoires se terminant en France le 5 avril
2002 (gauche) et le 10 avril 2002 (droite).

LES INCENDIES DE FORET EN REGION PROVENCE-ALPES-COTE D'AZUR EN 2003
Localisation et importance des incendies de plus de 10 hectares (Bilan au 28 septembre)

Hors rési
5 7LD Les Vignesux (110 b3)

HAUTES-ALPES

480 ha
Jealie
L*Asgentiére-fs-Bassée (310 h3) Heidheon
ALPES de HTE PROV. L
880 ha Aspres-fés-Corps (20 ha)
Champeelfs (10 ha) ALPES-MARITIMES
Saint-Genfez (20 h3) 9 720 ha
VAUCLUSE Chitesuredon (70 h3) Ancelle (20 h3) .
230 ha oGap TFoudor (10 ha) i
Saint-Etiennedes-Orgues (10 hi) it O Ls ”"g": (5;7 ”’)R - !
Redortiers (10 ha) Barcelonnette reifstur-Raya 1)
Venanson (20 ha) Broifsir-Royi (70 ha)
Viens (120 ha) Lucéfam (50 ha)
Manasque (30 h3) Ldcérom (420 b3)
Esparron-de-Verdon (650 53 DI les-Bains Lucéram (40 b3)
Cadenet (20 hz) #Carpentras, Lucéram (370 ha)
Orgon (10 hz) A Foncalguicr Saint Blaise (60 ha)
2 eCastellane;
Eygalléres (750 h3) AL Tourrette-Levens (10 b3)
Vernégues (100 ha) N e (2013)
Lambesc (460 h3)
Lambese (60 h) Arles oraste Cagressur-PMer (230 ha)
La Barben (10 ha) N NA Braguidnanl 13 Roque-Esclapon (80 h3)
i = Catlas (20 h3)
Fi LM Drsguignan (20 Ba Surfaces briilées (Ha
Coudoux (170 h3) Brignoles guignar (20 i) (Ha)
Cbstés (260 ba) ”» Marseille o L2 Motte (1960 ha)
abrids ;
1000
EnsuésfsRedorne (50 h3) o
oullen Fréjus (P20 ha)
Jouques (110 ha) o w? Pugetsur-Argens (110 hs) D 500
Saint-Sovournin (40 ) Lo v Les Ares (20 ha)
Vidauban (5650 bz) D 100
BOUCHES-DU-RHONE Varages (10 f1z) Vidsubay (57480 5s)
lidsuban ”
2 270 ha @ Départs des feux d'été
Le Cannet-des-Maures (2730 hz) VAR O Départs des feux d'hiver
° o km Saint-Mandriersir-Mer (20 ba) imi
3 18 400 ha [ ] Limites communales

SOURCE : BD Carto IGN/PFAR PACA; Données Prométhée.
REALISATION : Obsenatoire de |a Forét Méditerranéenne, 09-03.

Hors région

Edition : 2004041 |

Figure 4.31 : Localisation des incendies de plus de 10 ha en région PACA durant I’été 2003.
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Figure 4.32 : Distribution temporelle des surfaces brulées par les incendies recensés en région PACA

durant les mois de juillet et ao(t 2003 (source : base de données Prométhée).
4.6.2 - Incendies en PACA et Corse
4.6.2.1 - Les incendies en PACA

Les étendues forestieres de la région PACA sont vulnérables au risque incendie. La station
de la Seyne-sur-Mer offre I’opportunité d’étudier la contribution des incendies dans la remise en
suspension du **¥Cs, & une échelle plus locale. Bien que cette région présente des dépots
surfaciques en ™’Cs significativement moins importants que dans les territoires étudiés
précédemment, la proximité des incendies justifie I’intérét porté a ces évenements.

Conformément a la figure 4.3, I’année 2003 était une année exceptionnelle en termes de
surfaces brillées par les incendies en région PACA. La figure 4.31 en présente la distribution
spatiale, tandis que la figure 4.32 présente la distribution temporelle des surfaces brilées au cours
de I’été 2003.

Afin d’établir une influence de ces incendies sur les prélevements de la station de la Seyne-
sur-Mer, I’ensemble des rétro-trajectoires sur la période allant du 1*" juillet au 30 ao(t 2003 a été
étudié. Les masses d’air arrivant a cette station avaient soit une origine océanique, soit une origine
locale. Dans les deux cas, ces masses d’air n’ont pas pu se charger en **Cs par le survol de régions
propices au souléevement de particules minérales, ou simplement par le survol de territoires
marqués plus significativement par I’ensemble des retombées radioactives. Les mesures réalisées a
cette station durant la période de I’été 2003 apparaissent alors étre représentatives de
I’environnement local de la station et permet ainsi d’étudier I’influence des incendies dans cette
région sur la remise en suspension a I’échelle locale du **Cs dans le compartiment atmosphérique.

La figure 4.33 présentent les niveaux d’activité en *’Cs et “K et le rapport des niveaux
d’activité de ces deux radionucléides, tous trois pondérés par leur moyenne respective sur la

période d’étude. Durant la période allant du début du mois de juillet a la fin du mois d’ao(t, soit la
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période correspondant au maximum du nombre d’incendies et de surfaces brilées, les mesures
effectuées a la station de la Seyne-sur-Mer sont trés proches de leur moyenne. Le niveau d’activité
en ¥*'Cs ne présente donc aucune augmentation significative permettant de mettre en évidence une
influence des incendies dans la région.

Pour cette méme période, les mesures décadaires de “°K ainsi que les mesures journaliéres
de PMy, réalisées par Atmo PACA a proximité de la station OPERA ne montrent pas d’augmentations
importantes, ne permettant pas de caractériser I’influence des panaches de fumées sur la
composition des aérosols prélevés.

Dans cette région, le développement d’incendies de grandes ampleurs est la conséquence
directe d’un vent important, favorisant alors la dispersion des particules mises en suspension. La
figure 4.34 montre ainsi que les jours correspondants aux surfaces bridlées les plus importantes, qui
se trouvent étre dans le Var (figure 4.31), correspondent également a des concentrations en PMyqg
€gales ou inférieures a la moyenne de I’année 2003. Ces deux observations ont pour cause commune
I’intensité du vent.

En conclusion, les incendies dans la région PACA participent a la rémanence du **'Cs dans
Iatmosphére. Toutefois, en raison des conditions de dispersion atmosphériques associées a ces
évenements, nous ne pouvons pas quantifier leur contribution. Au final, ces incendies locaux ne
participent pas aux augmentations significatives des niveaux d’activité en *’Cs pour la station de la

Seyne-sur-Mer.
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—e— Cs-137
2,5 4

Index

0,5
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Figure 4.33 : Niveaux d’activité en **'Cs (rouge), et “°K (vert) et rapport des niveaux d’activité de
ces deux radionucléides (bleu) entre le mois de mai et d’octobre 2003 tous trois pondérés par leur
moyenne respective sur la période d’étude. La période de mesure allant du début du mois de juillet

a la fin du mois d’aolt est matérialisée par le cadre en pointillés oranges.
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Figure 4.34 : Evolution temporelle des surfaces brilées dans la région PACA (histogrammes rouges)
et moyennes journalieres de la concentration en PMy, au niveau de I’agglomération de Toulon
(données d’Atmo PACA) pondérées par la moyenne annuelle de I’année 2003 (courbe bleue) durant
I’été 2003.

4.6.2.2 - Les incendies en Corse

La Corse associe des dépots surfaciques en **’Cs importants & I’échelle du territoire francais
dus aux retombées de I’accident de Tchernobyl et une grande vulnérabilité au risque incendie.
Durant cette méme année 2003, 409 « points chauds » sont recensés par MODIS entre le mois de juin
et le mois de septembre en Corse. Les simulations numériques de la dispersion des panaches de
fumées, réalisées suivant la méme méthode que celle décrite pour I’épisode de I’été 2002,
montrent qu’une partie des panaches sont transportés sur le continent au cours de cette saison
(figure 4.35). La journée du 23 juillet correspond notamment & une concentration journaliere en
PMy de 50 pg.m™ pour la station de I’agglomération de Toulon. Bien que plusieurs périodes
d’advection des panaches de fumées issus des incendies corses soient observées, celles-ci ne
correspondent pas a des augmentations de I’activité volumique en **¥Cs dans les aérosols prélevés a

la Seyne-sur-Mer. Les conclusions de cette partie sont alors identiques a la précédente.
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Figure 4.35 : Résultats bruts de la simulation de la dispersion des panaches de fumées le 22 juillet
2003 a 12 UTC (gauche) et le 23 juillet 2003 a 12 UTC (droite) a partir du recensement des incendies
de MODIS en Corse pour I’été 2003.

4.6.3 - Incendies du pourtour méditerranéen

Les régions du pourtour méditerranéen, a I’image de la région PACA et de la Corse, sont
régulierement touchées par de grands incendies. Durant la période d’étude, nous pouvons citer par
exemple les incendies portugais durant I’été 2003 et 2005 détruisant respectivement prés de
430 000 et 300 000 ha de foréts (IFFN, 2006) ou encore les incendies grecques de I’été 2007 (figure
4.36). Cependant, aucun de ces évenements majeurs ne correspond a un épisode de transport
longue-distance jusqu’au territoire francais, permettant d’étudier leur impact sur les variations des
niveaux d’activité en **Cs dans les aérosols.

L’un des rares évenements majeurs se produisant sur le pourtour méditerranéen donnant
lieu a un transport vers le territoire francais est I’épisode touchant le nord de I’Algérie durant I’été
2007. Entre le 1 juillet et le 31 aolt 2007, 5 398 « points chauds » sont recensés par MODIS le long
de la cOte algérienne. Les panaches de fumées, se dispersant au dessus de la Mer Méditerranée,
peuvent alors étre observés a partir des images satellites (figure 4.37). Le tracé des rétro-panaches
des masses d’air arrivant a la station de la Seyne-sur-Mer montrent que le maximum de I’intensité
de cet évenement correspond a I’advection de masses d’air vers le Sud de la France (figure 4.38).
Dans le méme temps, les mesures de PMy, effectuées sur I’agglomération toulonnaise présentent

une augmentation de la concentration des particules en suspension (figure 4.38).
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Figure 4.36 :

(2 ELMETSAT

Image satellite des panaches de fumées émis par les incendies grecques le 26 ao(t

2007 & 16 UTC (Image Meteosat-9 HRV - EUMETSAT)

Mediterranean Sea

Figure 4.37 :
ao(t 2007.

Image du satellite Aqua des panaches de fumée au dessus de la Mer Méditerranée le 29
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Figure 4.38 : Gauche : Tracé d’un rétro-panaches de 120 heures arrivant a la station de la Seyne-
sur-Mer le 27 ao(t 2007 a 12 UTC. L’échelle de couleur représente qualitativement la concentration
du rétro-panache avec les plus fortes concentrations représentées par les couleurs les plus chaudes
Jjusqu’aux couleurs les plus froides pour les plus faibles concentrations. Droite : Evolution
temporelle de la concentration en PMy du 1% juillet au 31 aolt a la station urbaine de

I’agglomération de Toulon pondérée par la moyenne annuelle (données Atmo PACA).

La simulation de la dispersion des panaches d’incendies est réalisée a I’aide du modéle
HYSPLIT et de la base de données MODIS avec une grille d’émission de résolution 0.1° x 0.1°, entre
le 1°" juillet et le 11 septembre 2007. La journée du 29 ao(t 2007 montre I’advection de panaches
de fumeées sur le sud de la France (figure 4.39).

Ayant un flux de sud, I’advection des panaches de fumées s’accompagne toutefois d’un
transport de poussiéres sahariennes, établi d’apres les prévisions des modéles opérationnels
préalablement décrits (figure 4.39). Ainsi, I’augmentation de la concentration en PM;, constatée sur
I’agglomération de Toulon se trouve étre vraisemblablement due au transport de particules
minérales.

Bien que la période de préléevement de la fin du mois d’ao(t se caractérise par I’influence
conjointe d’un transport de poussiéres sahariennes et de panaches de fumées, les niveaux d’activité
en ¥'Cs et K correspondant ne présentent pas d’augmentations significatives au niveau de la
station de la Seyne-sur-Mer (figure 4.40). Ainsi, méme si les contributions respectives des deux
évenements ne peuvent étre distinguées, leur résultante ne modifiant pas significativement la
valeur moyenne enregistrée en **Cs au niveau de cette station, il est alors possible de conclure que
I’évenement d’advection de panaches de fumées issus des incendies sur la cOte algérienne ne
participe pas aux augmentations significatives du niveau d’activité en **’Cs observées & la station de

la Seyne-sur-Mer.
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Figure 4.39 : Résultats bruts de la simulation de la dispersion des panaches de fumées des incendies
en Algérie le 29 ao(t 2007 a 12 UTC (gauche) et prévision de transport de poussiéres sahariennes le

29 ao(t 2007 a 12 UTC en concentration au niveau du sol par le modele SKIRON (droite).
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Figure 4.40 : Niveaux d’activité en **'Cs (rouge), et “°K (vert) et rapport des niveaux d’activité de
ces deux radionucléides (bleu) entre le mois de mai et d’octobre 2007 tous trois pondérés par leur
moyenne respective sur la période d’étude. La période de mesure correspondante a I’advection
conjointe des poussieres sahariennes et des panaches de fumées est matérialisée par la fleche

noire.
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4.7 - Conclusion

Ce chapitre a mis en évidence et étudié le principal processus de remise en suspension du
B37Cs dans les territoires fortement impactés par les retombées de I’accident de Tchernobyl et ayant
une influence sur les prélevements du réseau OPERA.

La caractérisation de I’épisode d’incendies de forét en 2002 dans I’est de I’Europe a mis en
évidence que ces évenements peuvent étre a I’origine d’un transport de particules porteuses de ce
radionucléide sur de trés grandes distances et entrainer des augmentations significatives des
niveaux d’activité en **'Cs & plusieurs milliers de kilométres. Bien que les incendies dans ces régions
aient une occurrence saisonniére, leur influence sur les niveaux d’activité en **Cs en France, va
dépendre principalement des conditions météorologiques déterminant le transport des panaches.

Par exemple, les événements de I’été 2010 en Russie n’ont eu aucune influence sur les
prélevements du réseau OPERA, en raison de la dispersion des panaches vers le nord et I’est de la
Russie. Ces travaux ont permis a I’IRSN de communiquer sur les niveaux d’activité attendus dans le
cas d’un transport des panaches vers les territoires européens (www.irsn.fr)

La contribution moyenne de ce processus sur le bruit de fond ambiant ne peut étre estimée
de la méme maniére que pour les événements de transport de poussieres sahariennes. En revanche,
une estimation des quantités totales de **'Cs remis en suspension & I’échelle de la saison sur
I’ensemble des territoires présentant un marquage important en **’Cs a été réalisée.

Il est ainsi estimé qu’annuellement, de I’ordre de 10" Bq de **’Cs sont remis en suspension
dans I’atmosphere par I’ensemble des incendies en Europe ainsi qu’en Fédération de Russie. Ce
terme source est a mettre en relation avec I’étendue spatiale considérée, s’étendant sur
I’ensemble du territoire eurasien, ainsi qu’avec la durée des émissions sur plusieurs mois. Pour des
incendies se produisant a proximité de la zone d’exclusion de Tchernobyl, les quantités remise en
suspension seront plus importantes, en relation avec les dépots surfaciques.

Bien que des évenements de grande ampleur se soient produits en dehors des territoires
fortement marqués par les retombées de I’accident de Tchernobyl, les situations météorologiques
correspondantes n’ont pas transporté les panaches de fumées en direction des stations du réseau
OPERA, durant la période d’étude. L’influence des incendies au Portugal durant les étés 2003 et
2005 ou en Grece durant I’été 2007 n’a pu étre déterminée.

Egalement, les incendies a I’échelle régionale n’ont montré aucune implication dans les
augmentations significatives des niveaux d’activité en *’Cs pour la station de la Seyne-sur-Mer.

Bien que tous ces événements d’incendies participent a la rémanence atmosphérique du
B37Cs, en relation avec I’ampleur des épisodes et le marquage en **'Cs des territoires, les conditions
météorologiques locales, associées aux incendies, favorisent la dispersion des particules émises et
limitent leur impact sur les prélevements des stations OPERA. Ainsi, seuls les évenements de

grandes ampleurs dans les territoires fortement marqués ont pu étre caractérises.
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CHAPITRE 5 : Le bois de chauffage

Les processus étudiés précédemment, I’érosion éolienne et les incendies de forét, se
manifestent durant les périodes séches et chaudes. Or, plus de 75 % des niveaux d’activité
volumiques en **¥Cs supérieurs au percentile 90 & chaque station se produisent entre les mois de
novembre et de mars. Bien que I’hiver se caractérise par une diminution de I’efficacité de la
ventilation dans les basses couches de I’atmosphére, entrainant une accumulation des particules et
une augmentation de leur concentration, il reste a identifier un phénomeéne alimentant
I’atmosphére en **'Cs pour y expliquer sa présence. Les résultats du chapitre précédent aménent
donc a s’intéresser a la combustion de biomasse sous toutes ses formes et notamment a la

combustion de bois a des fins de chauffage durant I’hiver.
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5.1 - Généralités sur le bois de chauffage

L’utilisation du bois comme source d’énergie apparait étre une des réponses au
réchauffement climatique et a I’épuisement des énergies fossiles puisque cette ressource est
renouvelable et que son impact dans le bilan carbone est globalement neutre. De ce fait, les
politiques publiques encouragent son développement. En France, les énergies renouvelables
thermiques telles que le bois, les déchets du bois, I’énergie solaire ou géothermique ou les pompes
a chaleur représentent jusqu’a 10 % de la production d’énergie, soit la seconde ressource utilisée en
France en 2007 apres le nucléaire (figure 5.1). Parmi les différentes ressources qui composent le
panel des énergies renouvelables, le bois et ses dérivés représentent prés de % de la production
d’énergie. La filiere bois-énergie représente ainsi une consommation annuelle en France de 8.15
Mtep (mégatonne équivalent pétrole), dominée en trés grande partie par le secteur domestique
avec 81 % de la consommation totale (ADEME 2009).

Production d'énergie primaire en 2007 B Charbon Répartition des ENRt @ Bois et déchets du bois
W Pétrole B Déchets urbains renouvelables
O Gaz naturel @ Biocarburants

B Nucléaire 0O Pompes a chaleur

M Biogaz
W Autres

B Hydraulique+éolien+photovoltaique
B ENRt+déchets

10%

Figure 5.1 : Répartition de la production d’énergie primaire pour la France en 2007 (source : DGEMP
2007).

A I’échelle de I’Europe, méme si la répartition des sources dans la production totale
d’énergie primaire differe pour chaque pays, la proportion du secteur biomasse/déchets est
sensiblement la méme que pour la France. Pour I’ensemble de I’Europe, cette filiere représente
une consommation annuelle de 98.7 Mtep en 2007, soit une proportion de 11.5 % de la production
totale d’énergie primaire (source : EUROSTAT). Certains pays de I’Europe affiche un pourcentage
bien supérieur a la moyenne européenne comme le Portugal (69 %), la Finlande (47 %) ou I’Autriche
(43 %) mais les principaux consommateurs de cette filiere sont I’Allemagne et la France avec 23.5 et
12.3 Mtep respectivement. Le secteur biomasse se compose de trois familles principales dont le
bois-énergie, appelé également biomasse solide, le biogaz et les biocarburants. Pour I’ensemble de
I’Europe, la biomasse solide représente en moyenne les % de la production d’énergie primaire
réalisée a partir du secteur de la biomasse (EurObserv’ER, 2009).

La filiere de la biomasse dans la production d’énergie primaire représente un secteur actif
en plein développement en France et en Europe. Toutefois, cette filiere conduit a I’émission de
différents polluants tels que les oxydes d’azote, le monoxyde de carbone, les composés organiques

volatils et hydrocarbures imbr{lés, le benzene, les hydrocarbures aromatiques polycycliques, les
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particules... (ADEME, 2009). Les quantités de particules émises en France par la combustion du bois
et leur contribution aux émissions totales nationales sont présentées dans la table 5.1.

La combustion du bois contribue de maniére significative aux émissions nationales de
particules, notamment pour les plus fines. Le secteur domestique est le principal contributeur de
ces émissions, a hauteur de 97 %, en raison surtout de mauvaises conditions de combustion en
maison individuelle, alors que sa consommation ne représente que 82 % du total du bois (Airaq,
2008 ; ADEME, 2009). Ces résultats aménent donc a considérer la combustion du bois-énergie
comme élément de remise en suspension dans le compartiment atmosphérique du **¥Cs initialement

présent dans la biomasse.

Poussiéres totales PM3g PM, 5
Combustion du bois dans le domestique 138,2 kt 131,3 kt 128,6 kt
% du total bois 97 % 97 % 97 %
Combustion du bois dans I’industrie,
I'agriculture et le chauffage collectif 4,9kt 41kt 3.5kt
% du total bois 3% 3% 3%
tE)E)ni:;ssmns totales liées a la combustion du 143,1 kt 135.4 kt 132.1 kt
% du total national 12 % 27 % 40 %
Emissions totales en France 1175,8 kt 501,6 kt 327,7 kt

Table 5.1 : Emissions atmosphériques nationales dues a la combustion du bois pour différents
secteurs et contribution aux émissions atmosphériques totales nationales pour I’année 2005 (d’aprés
ADEME, 2009 - source : CITEPA, 2008)

Au-dela de I’aspect quantitatif des émissions de particules par la combustion du bois, ce
processus génére principalement des fines particules puisqu’elles représentent 95 % du total des
particules émises (rapport PM, s / TSP), en accord avec les observations faites préalablement pour
les particules émises par les incendies. Ces particules peuvent donc étre transportées sur de
grandes distances et étre a I’origine d’épisodes de pollution. L’Agence Européenne pour
I’Environnement (EEA) dispose de bases de données permettant d’estimer les quantités de
particules émises dans I’atmosphére chaque année par la combustion de biomasse a I’échelle des
différents pays ainsi qu’a I’échelle du continent. Les sources résidentielles fixes représentent 22 %
et 28 % des émissions de PMyq et PM, 5 respectivement, et sont la principale source d’émission de ces

particules.
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5.2 - La contamination du bois

A la suite de I’accident de Tchernobyl en 1986, des valeurs limites concernant la
contamination du bois ont été définies pour différents usages afin de limiter I’exposition des
travailleurs et des consommateurs. Dans le cadre de son utilisation comme source d’énergie, la
limite définie par I’AIEA (2005), en termes de niveau d’activité maximal de la ressource en **'Cs, est
de 750 Bq.kg™. Pour certains territoires de la Fédération de Russie, cette valeur limite atteint 1 400
Bg.kg? en ™'Cs (Lujaniene et al., 2007). Sur le territoire francais, le niveau moyen d’activité en
B¥7Cs du bois est en moyenne de 25 Bqg.kg®, d’aprés les mesures réalisées dans le cadre des
prélevements du réseau OPERA terrestre,

Due & sa grande mobilité, le ™'Cs n’est pas réparti de facon homogéne dans toutes les
parties de I’arbre. Bien que les proportions puissent varier suivant les études, I’ensemble de la
littérature s’accorde pour montrer que le **Cs s’accumule majoritairement dans les parties les plus
actives de I’arbre. Ainsi, la cerne de 1986 ne correspond pas au maximum d’activité et celle-ci
diminue de maniére exponentielle du bord vers le centre du tronc (Barci-Funel et al., 1995 ;
Andersson et al., 1999 ; Fesenko et al., 2003 ; Soukhova et al., 2003). En termes d’activité massique
dans les différentes parties de I’arbre, le classement décroissant obtenu est alors : aiguilles /
feuilles - jeunes branches - racines - écorce - vieille branche - tronc (Strebl et al., 1999 ; Thiry et
al., 2002 ; Fesenko et al., 2003 ; Goor et Thiry, 2004). Cette répartition avec une activité massique
plus importante dans les parties actives de I’arbre explique également I’activité importante
observée dans la litiere en raison de leur chute, entrainant alors un recyclage de ce radionucléide
par la biomasse et sa rémanence dans le milieu forestier. Il est également observé que les arbres les
plus jeunes, notamment ceux ayant démarré leur croissance aprés I’accident de Tchernobyl, ont
une activité en **'Cs plus importante que les arbres plus anciens, confirmant ainsi I’implication du
transfert racinaire dans la rémanence de ce radionucléide dans I’écosystéme forestier (Barci-Funel
et al., 1995 ; Ipatyev et al., 1999). Toutefois, du point de vue du stock de *'Cs, le tronc
représentant un volume beaucoup plus important que toutes les autres parties, cette partie de
I’arbre en est le principal réservoir, représentant plus de la moitié de I’activité stockée dans les
parties aériennes, bien que sa concentration massique soit minimale (Ipatyev et al., 1999 ; Riesen
2002 ; Goor et Thiry, 2004).

En considérant que la température des foyers de combustion de biomasse dépasse la
température de volatilisation du **'Cs (669 °C) et les résultats des différentes études montrant une
redistribution de I’activité lors du processus de combustion (Paliouris et al., 1995 ; Amiro et al.,
1996 ; Lujaniene et al., 1997 ; Kashparov et al., 2000 ; Yoschenko et al., 2006 a-b ; Wotawa et al.,
2006), I'utilisation de la biomasse comme source d’énergie doit entrainer la remise en suspension
de quantités significatives de **'Cs initialement déposé puis intégré au cours du temps. Ces
hypotheses peuvent étre renforcées par les mesures réalisées en Suede établissant que le niveau
d’activité volumique dans les aérosols ambiants est supérieur durant I’hiver au centre d’un village
en comparaison des mesures réalisées dans les champs alentours, alors que la relation s’inverse en
été (ECP5, 1995).
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5.3 - Caractérisation du processus d’émission

Pour estimer le facteur d’émission de ce processus et caractériser les propriétés des
particules émises, une étude reproduisant les conditions de combustion d’une cheminée domestique

a été réalisée en laboratoire.
5.3.1 - Matériels et méthodes
5.3.1.1 - Les prélévements

Combinant & la fois des dépots surfaciques en **'Cs supérieurs & la moyenne francaise, suite
aux retombées globales des tirs et de I’accident de Tchernobyl, et une importante production et
consommation de bois-énergie, la région des Vosges est retenue pour effectuer le prélevement de
bois servant de combustible a I’expérience. Des prélevements de litieres et de sols, représentatifs
des parcelles d’origine des arbres débités, sont réalisés dans les alentours de la commune de
Gérardmer (88) afin de déterminer les dépdts surfaciques en *'Cs et la représentativité de
I’ensemble des prélevements. Les différents échantillons de sol sont séchés par étuvage a 80°C puis
broyés pour étre analysés par spectrométrie gamma. Les prélevements de litiere subissent une
calcination a 480 °C apres leur étuvage afin de concentrer I’activité dans les cendres restantes
avant d’étre analysés. Les niveaux d’activité moyens en *'Cs de la litiere et des différentes
profondeurs de sol sont reportés dans la table 5.2. Ces résultats montrent que le dépbt surfacique
en Cs dans les échantillons de sols prélevés est plus important que la moyenne des sols francais
(cf. figure 2.15) et que la majorité du **’Cs se trouve dans la premiére couche du sol, conformément

aux différentes observations reportées dans la littérature (cf. 4.1).

137Cs [Bg.m™] Répartition [%]
Litiere 114 £ 11 1
Sol0-10cm 5704 £ 514 64
Sol 10 - 20 cm 1603 + 161 18
Sol 20 - 30 cm 1554 + 157 17
Total 8975 £ 844 100

Table 5.2 : Activités surfaciques moyennes de la litiere et a différentes profondeurs de sol
déterminées a partir de trois prélevements effectués dans les alentours de la commune de

Gérardmer et représentatifs des parcelles d’origine des arbres débités.
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L’essence utilisée pour la caractérisation du processus de remise en suspension du **'Cs est
le hétre en raison de sa consommation majoritaire. Le prélevement se présente sous forme de
blches puisque cette forme est la plus utilisée dans la filiere bois-énergie avec une consommation
annuelle en France estimée aux environs de 50 millions de stéres (ADEME, 2008). Afin de déterminer
I’activité initiale du bois utilisé lors de la combustion et permettre le calcul d’un facteur
d’émission, un échantillon composite de buches est initialement séché par étuvage a 80 °C, puis
raboté pour obtenir des copeaux et enfin transformé en sciure par broyage, le tout étant de
nouveau séché par étuvage avant d’étre mis en géométrie puis analysé par spectrométrie gamma au
Laboratoire de Radioécologie et d’Ecotoxicologie de I’IRSN (IRSN/DEI/SECRE/LRE). L’activité
massique en **'Cs du bois utilisé dans la suite de cette étude est alors de 35.3 + 1.6 Bqg.kg™ de
matiére séche (MS). Bien que le niveau d’activité en **'Cs dans le bois dépende de plusieurs facteurs
tels que le dépdt surfacique, la nature du sol, I’essence de bois considérée, I’age de I’arbre ou
encore la partie prélevée, il est possible de comparer ce résultat a ceux de la base de données
SYLVESTRE de I’'IRSN recensant un grand nombre de mesures d’activité pour différentes matrices sur
le territoire francais. Ainsi, le bois utilisé dans cette étude présente un niveau d’activité en **'Cs
comparable aux résultats de la base de données tout en se situant dans le haut de la distribution.
Ainsi, le prélevement de bois effectué et utilisé pour cette étude peut étre qualifié de représentatif
des niveaux de contamination des essences boisées francaises.

Pour la suite de I’étude, les buches de bois prélevées sont divisées en fraction plus petites
afin de permettre une meilleure combustion lors de leur incinération et conditionnées dans une
étuve a 80 °C pour les maintenir a un taux d’humidité faible. La figure 5.2 présente un apercu de la
forme des buches utilisées lors de la simulation de la combustion de bois dans une cheminée

domestique.

Figure 5.2 : Photographie du conditionnement des morceaux de bois utilisés lors de la simulation de

la combustion de bois dans une cheminée domestique.
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5.3.1.2 - L’installation CARINEA

Cette étude est réalisée en collaboration avec le Laboratoire d’Expérimentation des Feux de
I’IRSN (IRSN/DPAM/SEREA/LEF) dans I’installation CARINEA & Cadarache. Son dispositif se compose
d’une hotte canalisant les émissions de foyers de faible puissance vers une veine de mesure
permettant de caractériser ces émissions (figure 5.3). La figure 5.4 présente schématiquement la
veine de mesure utilisée dans le cadre de cette étude pour caractériser les aérosols formés lors de
la combustion du bois.

Au dessus du foyer accueillant le combustible, la hotte de prélevement aspire les émissions
de la combustion avec un débit d’air régulé. Tout au long de la conduite de la cheminée, plusieurs
appareils de mesures sont disposés permettant de caractériser les aérosols émis.

Dans un premier temps, un dispositif permet de prélever les aérosols sur une batterie de
filtres (figure 5.5). Le piquage sur la conduite permet un prélévement iso-cinétique. La commande
de contrble permet la sélection du filtre effectuant le préléevement. Les filtres ayant une dimension
de 15.9 cm?, leur colmatage peut étre atteint rapidement selon les essais de combustion. La mesure
de la perte de charge de ces filtres permet alors de basculer sur le filtre suivant avant le colmatage
et de disposer ainsi d’un prélévement continu tout au long de la combustion. La batterie de filtres
utilisée dans le cadre de cette étude se compose de 4 filtres de prélevement en fibre de verre. Ces
prélevements sont utilisés pour réaliser une analyse en spectrométrie gamma a postériori afin de
quantifier les niveaux d’activité en **’Cs émis lors de la phase de combustion.

A la suite de la batterie de filtres, un second piquage effectue un prélévement en direction
d’une balance TEOM montée en série avec un systeme de dilution (figure 5.6). Connaissant les
débits de prélevements, cette mesure permet de remonter a la quantité d’aérosols circulant dans la
conduite et de calculer la quantité totale émise lors de la combustion. Enfin, un dernier piquage
dirige une fraction de I’air prélevé vers un impacteur Andersen (figure 5.6). Les prélevements ont
des durées de I’ordre de vingt minutes pour chaque essai et sont effectués en moyenne apres 30
minutes de combustion. Par mesure gravimétrique, les différents étages d’impaction de I’appareil
permettent d’obtenir une image de la distribution granulométrique des aérosols a un instant donné
de la phase de combustion.

En supplément de ces mesures, le dispositif permet un suivi en temps réel de la perte de
masse du combustible afin de calculer les facteurs d’émissions. La mesure de la température de
combustion est effectuée par un thermocouple placé directement au cceur du foyer. En différents
points de la conduite et pour chaque canne de prélévement, la température des émissions est
mesurée afin de s’assurer que les limites soutenues par les équipements ne sont pas dépassées et
afin de recalculer les débits de prélevements. Enfin, différents capteurs annexes mesurent les
concentrations en CO, CO, et O, dans la conduite ainsi que I’opacité des fumées. Un filtre a tres
haute efficacité THE est placé en sortie de conduite afin d’épurer les effluents avant rejet dans

I’environnement.
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Figure 5.4 : Schéma de la veine de prélevement et de mesure de I’installation CARINEA utilisée pour

la mesure des aérosols.
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Figure 5.5 : Batterie de filtres utilisée pour la détermination par spectrométrie gamma des

radionucléides émis par la combustion du bois.
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Figure 5.6 : Impacteur Andersen (gauche) et équipement de la balance TEOM (droite) utilisés pour la

caractérisation des aérosols émis lors de la combustion du bois.
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5.3.1.3 - Les caractéristiques des différents essais

Afin de reproduire les conditions de combustion des cheminées domestiques, le bois est
placé dans un panier métallique disposé sur une plateforme de hauteur réglable afin d’ajuster la
distance entre le foyer et la hotte de prélevement (figure 5.7). De I’éthanol liquide est utilisé pour
démarrer la phase de combustion en raison de sa neutralité en termes d’émission de particules.
Celui-ci est disposé sous le panier métallique accueillant le combustible et la quantité utilisée
mesurée a I’aide d’une balance. Pour chaque essai, environ 0.4 kg d’éthanol est utilisé.

Pour assurer la sécurité des opérateurs, le protocole d’expérience interdit toute entrée
dans I’enceinte durant la phase de combustion. Il n’est donc pas permis de réalimenter le foyer au
cours de la phase de combustion. Aussi, les morceaux de bois présentés dans la figure 5.2 sont
disposés initialement dans le panier métallique au début de chaque essai sans intervention possible
pour entretenir ou réalimenter le foyer. Le panier étant monté sur une balance, la masse totale de
combustible initialement déposée est relevée pour chaque essai. A la fin de chaque essai, les filtres
de prélevement composant la batterie de filtres sont récupérés et séchés par étuvage afin de
déterminer la masse d’aérosols déposée. La méme opération est effectuée pour les filtres équipant
I"impacteur Andersen. Afin de disposer d’un maximum de quantité de matiére pour la mesure par
spectrométrie gamma des radionucléides émis lors de la combustion du bois, les essais sont répétés
plusieurs fois puis les filtres de prélevements rassemblés dans une méme géométrie et mesurés
simultanément. Pour les supports d’impaction, seule une détermination gravimétrique est effectuée
apres étuvage. En raison des quantités trop faibles déposées sur ces supports, une caractérisation
par spectrométrie gamma n’est pas envisageable afin de déterminer la phase porteuse du **Cs et sa
répartition suivant les classes de particules.

Au final, 4 essais de combustion sont réalisés dans I’installation CARINEA. La table 5.3 en
donne les principales caractéristiques. Ainsi, les différents essais ne présentent pas une uniformité
en termes d’efficacité de combustion. Cette différence résulte principalement de I’agencement
initial des bdches dans le panier métallique recueillant le combustible et de son évolution au cours
de la phase de combustion pouvant dans certain cas limiter la quantité de bois brilée. Les
principales observations visuelles réalisées durant chacun des essais sont les suivantes :

- Essai n°1 : combustion rapide des blches avec présence de grandes flammes,

- Essai n°2 : premiére phase de combustion rapide et seconde phase de la combustion lente
sans flamme avec une grande quantité de fumée émise,

- Essai n°3 : arrét rapide des flammes puis arrét naturel de la combustion,

- Essai n°4 : combustion avec flammes puis alternative aprées 90 minutes.

La considération de I’ensemble de ces 4 essais permet ainsi d’obtenir un échantillon composite

représentatif d’une situation moyenne de combustion dans les cheminées domestiques.
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Figure 5.7 : Panier métallique accueillant le combustible bois (gauche) et vue du panier placé sur la

plateforme a la verticale de la hotte de prélevement des émissions lors de la phase de combustion

(droite).

Masse initiale ~ Masse finale Durée de la Activité initiale de
de bois [kg] de bois [kg] combustion [sec.]  **'Cs introduite [Bq]

Essai n°1 3.261 1.149 3377 1155

Essai n°2 5.584 0.413 10 894 197 +9

Essai n°3 3.588 2.390 3612 127 + 6

Essai n°4 3.411 0.067 8 651 1205

Total 15.844 4.019 26 534 559 + 25

Table 5.3 : Principales caractéristiques des 4 essais de combustion de bois réalisés dans
I’installation CARINEA.

Lors de chacun des essais, plusieurs prélevements sur filtres sont effectués avec des durées

de temps variables. Lors du premier essai, les filtres de prélévement sont exposés aux émissions

avec des durées croissantes afin d’éviter tout colmatage. Par la suite ceux-ci sont exposés avec des

durées plus longues. Les principales caractéristiques (durée et volume du prélévement, masse

déposée sur le filtre, masses brilées correspondantes) des différents filtres de prélevement réalisés

pour chacun des essais sont présentées dans la table 5.4. Au final, I’ensemble des filtres de

prélévement totalise un volume de prélévement de 10.75 m® pour une masse déposée de 35.4 mg.
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) ) Essai Essai
Essai n°1 Essai n°2 Total
n°3 n°4
Filtre Filtre Filtre Filtre Filtre Filtre Filtre Filtre Filtre 4-
1-1 1-2 1-3 1-4 2-1 2-2 2-3 3-1 1
Durée
480 605 901 1322 | 3600 3609 3633 | 3612 8 651 | 26 413
[sec.]
Volume
prélevé 0.23 0.25 0.36 0.54 1.45 1.42 1.47 1.48 3.56 10.75
[m?]
Masse
prélevée 0.5 1.5 1.5 2.1 6.2 9 4.6 3.3 6.7 35.4
[mg]
Volume
conduite 104.4 130.5 194.2 285.9 | 785.2 812.4 851.7 | 819.3 | 1952.8 | 5936.5
[m®]
Masse
. 0.605 0.374 0.389 0.698 | 1.615 1.909 1.624 | 1.198 3.344 | 11.756
brulée [kg]

Table 5.4 : Caractéristiques des prélevements effectués a partir de la batterie de filtres pour les

différents essais réalisés.

5.3.2 - Résultats

Les résultats des calculs réalisés a partir des mesures effectuées avec la balance TEOM pour
chacun des essais sont reportés dans la table 5.5. Ces résultats permettent d’estimer le facteur
d’émission de particules lors de la combustion du bois dans une cheminée domestique calculé
comme le rapport des masses émises et brilées. Le facteur d’émission de particules moyen pour
I’ensemble des essais de combustion est alors de 3.19 g/kg de bois sec brdlés.

Les mesures gravimétriques des différents étages d’impaction pour chacun des essais
permettent ensuite d’estimer la distribution granulométrique des particules émises. A partir de la
figure 5.8 présentant les résultats pour le quatrieme essai, il ressort que les aérosols émis lors de la
combustion du bois sont trés majoritairement inférieurs au micron et que ceux-ci se retrouvent sur
le dernier étage d’impaction. Pour les résultats des autres essais, la distribution des particules ne
présente pas forcément de maximum de masse sur le dernier étage d’impaction mais la majorité
des particules posséde un diameétre inférieur au micron. Pour le premier essai, la part de particules

supermicroniques apparait étre plus importante que pour les essais suivants. Ce résultat semble di
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a la présence d’un résidu de particules déposé dans la conduite lors de combustions précédentes et
emporté lors de la combustion du bois. Les essais précédents effectués dans I’installation CARINEA
visaient a caractériser les émissions lors de la combustion de composés plastiques. Le résidu de
particules déposé alors dans la conduite ne modifie donc pas les quantités de *’Cs mesurées. Ces
résultats portant sur la distribution granulométrique des aérosols émis sont eux aussi en accord avec
les résultats cités en introduction de cette partie, montrant que les émissions liées a I’utilisation du

bois de chauffage influaient principalement sur les plus fines particules.

Masse d’aérosols émis [g] Masse brulée [kg]  Facteur d’émission [g/kg]
Essai n°1 4.57 2.066 2.21
Essai n°2 15.69 5.148 3.05
Essai n°3 2.69 1.198 2.24
Essai n°4 14.54 3.344 4.35
Total 37.48 11.756 3.19

Table 5.5 : Résultats des mesures de la balance TEOM pour chacun des essais.

L’analyse des préléevements par spectrométrie gamma est réalisée au LMRE a Orsay. Elle
permet de déterminer le niveau d’activité moyen des aérosols émis par la combustion du **Cs.
L’activité massique de ces particules est alors de 880.9 + 152 Bq.kg™. En comparaison des niveaux
d’activité massique en *'Cs mesurés dans I’environnement par les différentes stations de
prélevement du réseau OPERA, I’activité massique des aérosols émis lors de la combustion du bois
est 2 ordres de grandeur plus importante. Ce résultat confirme alors I’implication de I’utilisation du
bois-énergie dans la remise en suspension du **Cs dans le compartiment atmosphérique et justifie
la poursuite de cette étude dans le but de mieux caractériser I’influence de ce processus sur les
mesures réalisées dans I’environnement.

Les résultats de I’activité massique en **’Cs des aérosols émis lors de la combustion du bois
correspond a une mesure « a la cheminée ». Par conséquent, ce résultat ne peut étre représentatif
des mesures réalisées dans I’environnement puisque les phénomenes de dispersion et de dilution ne
sont pas pris en compte. Néanmoins, le résultat obtenu indique que les émissions de bois de
chauffage participent aux augmentations significatives des niveaux d’activité massique mesurées
par les stations du réseau OPERA.

Considérant la durée des phases de combustion ainsi que la quantité de **'Cs émis, le débit
de rejet en sortie de cheminée est de 6.44.10” Bq.s'. Prenant cette valeur comme donnée
d’entrée, la simulation de dispersion réalisée par I’équipe de modélisation de I’IRSN (IRSN/SESUC) a
montré que le niveau d’activité en **'Cs a des distances allant de 100 & 500 m donne des valeurs
d’activité en **Cs compris entre 10° et 107 Bg.m™, en situation de faible dispersion. Ces résultats
permettent alors de faire le lien entre les résultats de I’expérience et les mesures réalisées dans

I’environnement.
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Les résultats de la table 5.5 permettent ensuite de calculer le facteur d’émission du *’Cs
dans I’atmosphére lors de la combustion du bois dans une cheminée classique. Connaissant la masse
totale d’aérosols émis (37,48 g) et I’activité massique de ces particules, I’activité totale émise est
de 33.0 + 5.7 Bq de **'Cs. La quantité de bois briilée au cours des différents essais étant de 11.756
kg avec une activité massique de 35.3 + 1.6 Bq.kg?, la quantité de ’Cs potentiellement émis
durant ces essais est donc de 415 + 19 Bq.

Ces résultats indiquent donc un facteur d’émission de 7.96 + 1.74 %, en accord avec les
résultats de Wotawa et al. (2006) estimant un facteur d’émission du **Cs de I’ordre de 10% lors
d’incendies de foréts (cf. partie 4.5.4). Toutefois, le facteur d’émission obtenu apparait bien
inférieur a celui obtenu par Amiro et al. (1996), soit un facteur d’émission supérieur a 60 % pour des
températures de combustion supérieures a 669 °C. Dans leur étude, Amiro et al. disposaient une
quantité connue de ’Cs sur une essence de bois puis soumettaient celle-ci a différentes
températures de combustion. Ce dépdt superficiel du **Cs sur la biomasse sans que celui-ci y soit
intégré explique vraisemblablement les valeurs élevées obtenues par Amiro et al. (1996) puisque
pour I’ensemble des essais, lors des périodes de bonne combustion, les températures relevées par le
thermocouple placé dans le coeur du panier métallique sont supérieures a la température de
volatilisation du **'Cs.
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Figure 5.8 : Répartition massique des aérosols émis lors du 4°™ essai de combustion en fonction de
leur diametre aérodynamique (haut) et pour les trois autres essais (bas).
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5.3.3 - Discussion

La quantité de **’Cs remis en suspension par la combustion de bois utilisé comme ressource
énergétique durant I’hiver peut étre approchée de deux maniéres. Connaissant le facteur
d’émission du *’Cs lors de la combustion du bois dans une cheminée domestique, I’activité
massique caractéristique du bois utilisé en France, et les estimations de quantité de bois brdlé, il
est possible d’estimer les quantités de **'Cs remis en suspension au cours de chaque hiver sur
I’ensemble du territoire. Pour estimer la quantité de bois brllé, la relation établie par DGEMP-
ADEME est utilisée : 1 tonne de bois = 0.257 tep. La seconde méthode considéere I’activité massique
des aérosols émis lors de la combustion du bois déterminée dans le cadre de cette étude comme
représentative de celle de I’ensemble des aérosols émis par ce processus sur le territoire francais et
prend en compte les estimations de quantité de particules émises recensées dans les cadastres
d’émissions ou estimées dans différentes études. Les résultats de ces méthodes sont reportés dans
la table 5.6.

Activité massique Facteur Quantité de bois 137Cs total émis
du bois [Bg.kg™] d’émission [%] brulé [kg] [Bq]
France 3.17 10" 8.91 + 2.35 10"
35.3£1.6 7.96 £1.74
Europe 3.84 10" 1.08 + 0.28 10"
Activité massique uantité de
| © _ B37Cs total émis
des aérosols particules
1 - [Bal
[Bg.kg™] emises [kg]
France 138.2 10° 1.22 +0.21 10"
880.9 + 152
Europe 463.2 10° 4.08 +£0.70 10"

Table 5.6 : Estimations des quantités de **'Cs émises durant I’hiver par la combustion du bois.

L’estimation de la quantité annuelle de **’Cs remis en suspension par la filiére bois-énergie
est de I’ordre de 10" de **'Cs. Cette estimation fournit ainsi un ordre de grandeur de la quantité
émise basée sur plusieurs hypothéses. Il existe notamment une incertitude sur les quantités de bois
brilées annuellement et les quantités de particules émises. Les observations et statistiques fournies
par le ministére en charge de I’environnement, s’accompagnent d’avertissements précisant qu’il
n’existe pas de statistiques régulieres et exhaustives sur la production et la vente de bois de
chauffage et qu’il est par conséquent tres difficile d’en estimer les stocks. Bien que les valeurs

mentionnées dans les différentes bases de données se recoupent, celles-ci se basent de maniére
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générale sur les mémes données d’entrée et il apparait difficile d’apporter une critique
constructive aux valeurs utilisées. Ainsi, tout en gardant a I’esprit que ces valeurs ne sont que des
estimations, I’ordre de grandeur des valeurs utilisées devrait s’approcher de la réalité.

A I’échelle de I’Europe, le méme type de calcul est réalisé. Les résultats obtenus sont alors
a considérer avec encore plus de précaution que pour le territoire francais, puisque la
représentativité des valeurs utilisées pour la France diminue de maniere évidente pour I’ensemble
de I’Europe, notamment en termes de contamination des essences. Suivant la méthode de calcul
utilisée, la quantité totale de **'Cs remis en suspension est comprise entre 10** et 10* Bq. Cette
différence réside principalement dans le fait que tous les pays européens ne participent pas au
registre des émissions de particules par la combustion de biomasse, entrainant une sous-estimation
des émissions et par conséquent, une sous-estimation de la quantité de **'Cs remis en suspension.
Ainsi, I’ordre de grandeur de 10" Bq de **'Cs remis en suspension annuellement par la filiére bois-
énergie a I’échelle du continent européen apparait étre le plus fiable.

Ces estimations relatives a la filiere bois-énergie au plan national et au plan européen sont
comparables aux résultats présentés au chapitre 4 sur la quantité de **'Cs remis en suspension par
les incendies de foréts en Europe de I’Est et en Fédération de Russie. La différence entre ces deux
processus réside principalement dans leur étendue spatio-temporelle. En effet, les incendies sont
des phénomenes intenses, sporadiques et localisés tandis que I’utilisation du bois de chauffage est
trés étendue dans I’espace puisqu’elle concerne I’intégralité du territoire, et réguliere dans le
temps durant I’hiver. Ainsi, la remise en suspension du **’Cs due aux incendies de foréts peut étre
qualifiée de « bouffée » de remise en suspension avec des concentrations en particules et en *'Cs
significativement plus importantes et entrainant par conséquent des augmentations significatives
des niveaux d’activité en **¥Cs dans les aérosols tandis que la remise en suspension du **'Cs par
I’utilisation du bois de chauffage est plus continue, élevant ainsi le bruit de fond hivernal et
entrainant des augmentations significatives des niveaux d’activité en *'Cs dans les aérosols a
I’occasion de conditions météorologiques particuliéres.

La remise en suspension par la combustion de biomasse a usage domestique présente
également un caractére plus local pour I’ensemble des stations du réseau OPERA que les incendies
qui ne concernent ces stations que par un transport longue-distance. De plus, ce processus prend
place durant la saison hivernale ou les conditions de dispersion des polluants émis localement sont
moins efficaces que durant les autres saisons. La combinaison d’une source de remise en suspension
locale du **’Cs dans le compartiment atmosphérique et de conditions météorologiques défavorables
a la dispersion des particules dans les basses couches de I’atmosphére peut alors expliquer la
saisonnalité observée des niveaux d’activité volumique en **¥’Cs sur I’ensemble du réseau OPERA
(figure 5.9). Il apparait ainsi que durant I’hiver, les niveaux d’activité volumique du **’Cs dans les

aérosols sont en moyenne plus importants que durant les autres saisons.
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Figure 5.9 : Moyenne mensuelle des niveaux d’activité volumique en *’Cs pondérée par les
moyennes respectives sur I’ensemble de la période d’étude pour chacune des stations du réseau

OPERA (gauche) et moyennée sur I’ensemble du réseau OPERA (droite).
5.4 - Evaluation de I’influence du niveau de ventilation dans les basses couches de I’atmosphére

Afin de distinguer la contribution la combustion de biomasse a usage domestique et la
contribution des conditions météorologiques défavorables a la dispersion des particules en
suspension dans les basses couches de I’atmosphéere durant cette saison, il est nécessaire d’étudier

I’évolution des niveaux d’activité volumique en **’Cs en fonction des conditions de ventilation.
5.4.1 - Introduction

Dans un premier temps, il est nécessaire de pouvoir estimer les conditions de dispersion
dans les basses couches de I’atmospheére afin de pouvoir établir leur relation avec I’évolution des
niveaux d’activité volumique en *’Cs dans les aérosols. La condition de dispersion dans les basses
couches de I’atmospheére peut étre approchée par la notion de ventilation de la couche limite que

Rigby et al. (2006) définissent comme le produit de la hauteur de la couche limite par I’intensité du

vent mesurée a 10 m (V = uh , avec V la ventilation, U le vent moyen a 10 m et h la hauteur de la

couche de mélange). La concentration de la pollution dans cette couche est alors inversement
proportionnelle a la ventilation ainsi définie : C o % .

Ayant une estimation de I’intensité du vent fournie par les mesures des paramétres
météorologiques effectuées sur les stations OPERA, il est alors nécessaire de disposer de
I"information sur la hauteur de la couche de mélange. Cette mesure reste toutefois difficile a
approcher puisqu’elle nécessite de réaliser des profils sur la colonne atmosphérique et aucune
mesure permettant d’estimer cette hauteur n’est réalisée a proximité, ou dans les environs
immédiats, des stations de prélevement du réseau OPERA. Une alternative pour estimer le niveau
de ventilation dans les basses couches est d’utiliser une mesure indirecte de ce niveau de
ventilation. Pour cela, il est nécessaire de considérer I’évolution d’un polluant dont I’émission dans
les basses couches de I’atmosphére serait constante et dont la concentration dans les basses

couches résulterait uniquement des conditions de ventilation.
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Dans la littérature, les concentrations du ??Rn et de ses descendants dans les basses
couches de I’atmosphére sont régulierement utilisées pour tracer I’évolution des conditions
météorologiques influant sur la dispersion et rendre compte des conditions locales de stabilité de
I"atmosphére (Marcazzan et Persico, 1996 ; Paatero et al., 1998 ; Perrino et al., 2001 ; Kataoka et
al., 2003 ; Sesana et al., 2003 ; Vecchi et al., 2004). Ces études établissent une anti-corrélation
entre la concentration de ce gaz naturellement radioactif et I’intensité du vent (Di Carlo et al.,
2009). D’autres études utilisent son évolution pour réaliser des simulations du développement de la
hauteur de la couche de mélange (Marcazzan et Persico, 1996 ; Kataoka et al., 1998 ; Sesana et al.,
2003 ; Krajny et al., 2005) ou encore pour expliquer des augmentations de concentrations de
polluants dans les basses couches (Vecchi et al., 2004 ; Perrino et al., 2009).

Les mesures de la sonde Nal équipant les stations de prélevement du réseau OPERA rendant
compte de la concentration dans les basses couches de I’atmosphére des descendants du **’Rn, ces
données peuvent étre utilisées pour approcher I’évolution des niveaux de ventilation au niveau des

stations du réseau OPERA.
5.4.2 - Matériels et méthodes
5.4.2.1 - Le %?Rn et ses descendants

Le Radon-?? (T, = 3.825 jours) est un gaz radioactif d’origine naturelle formé par
désintégration a du parent Radium-226 (Ty, = 1 600 ans) issu de la chaine de désintégration de I’U-
238 (cf. figure 2-9). Initialement, le ?’Rn se trouve dans le sol contenant I’U-238. Pour atteindre
I’interface matériau-atmospheére, le *’Rn doit tout d’abord se libérer de la phase solide contenant
le ?*Ra pour arriver dans I’espace libre des pores. Cette phase est appelée la phase d’émanation.
Son efficacité dépend de la localisation du ?°Ra dans le grain contenant initialement I’U-238, de la
géométrie des grains et des pores et de la nature du fluide présent dans les pores (Morawska et
Phillips, 1993). Une fois libéré de la phase solide, le ??Rn est transporté jusqu’a I’atmosphére
principalement par diffusion. Cette phase est appelée la phase d’exhalation. Une fois I’atmosphere
atteint, le *Rn se désintégre en descendants solides & vies courtes jusqu’au ?°Pb, lui-méme solide
mais de période plus longue (T, = 22.3 ans). Les descendants du **’Rn sont principalement des
émetteurs a et B. Toutefois, une partie de leur désintégration produit un rayonnement gamma et
influence alors le signal de la sonde Nal équipant les stations de prélevement du réseau OPERA.

La concentration du ?*Rn et de ses descendants dans I’atmosphére est fonction de
I’efficacité du terme source et des conditions de dispersion dans les basses couches de
I’atmosphére. Bien que I’état du sol (perméabilité, porosité..) et les conditions climatiques
(humidité, température...) entrainent des fluctuations du potentiel d’exhalation du sol, I’hypothese
est souvent faite que I’alimentation de I’atmosphére en ??Rn est constante et que les fluctuations
du terme source sont négligeables par rapport aux variations de la concentration atmosphérique
résultante au regard de I’'implication des conditions de dispersion (cf. citations partie 5.4.1). Le flux

surfacique moyen du **’Rn peut étre cartographié afin de quantifier I’importance du terme source
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suivant les régions (figure 5.10). De maniere générale, il apparait qu’au niveau de chacune des
stations du réseau OPERA, il est possible de faire I’hypothése d’une homogénéité spatiale
d’exhalation permettant d’affirmer que les augmentations significatives des concentrations du #?Rn
et de ses descendants résultent d’une accumulation dans les basses couches et que I’advection
d’une masse d’air ne peut entrainer de telles augmentations mais est, par contre, associée a une
diminution de leurs concentrations.

Afin de valider et d’étayer cette derniére hypothése, I’évolution du signal de la sonde est
analysée a différentes échelles de temps et mis en relation avec les conditions météorologiques et

les variations d’autres polluants particulaires.
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Figure 5.10 : Cartographie du flux surfacique du ?*’Rn en Europe d’aprés Szegvary et al. (2009).

5.4.2.2 - Analyse du signal de la sonde Nal

La figure 5.11 présente les évolutions journalieres moyennes des sondes de chaque station
au cours de la journée, pondérées par les moyennes respectives sur la période 2004-2007. Cette
information permet de soustraire le bruit de fond local, différent pour chacune des stations. Pour
I’ensemble des stations, le signal de la sonde présente un maximum en fin de nuit et passe par un
minimum dans le courant de I’aprés-midi. Cette tendance journaliere peut étre rapprochée de la
dynamique journaliere de la couche limite atmosphérique. Durant la journée, les mouvements
convectifs et turbulents entrainent un brassage de I’air dans les basses couches augmentant alors la
hauteur effective de la couche de mélange. En fin de journée et jusqu’au lever du soleil, le
refroidissement des basses couches entraine une diminution de la hauteur de la couche de mélange.

Ainsi, durant la phase nocturne, le ??Rn et ses descendants s’accumulent dans les premiéres
couches de I’atmosphére en I’absence de mouvements verticaux, entrainant une augmentation
progressive du signal de la sonde Nal. Aprés le lever du soleil, la mise en mouvement vertical de
I’atmosphére induit un mélange avec les couches supérieures et une diminution de la concentration
du ?°Rn et de ses descendants, matérialisée par la diminution du signal de la sonde au cours de

I’apres-midi.
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L’évolution journaliére du signal des sondes Nal permet de rendre compte de I’évolution de

la hauteur de la couche de mélange lors du cycle diurne.
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Figure 5.11 : Evolution moyenne journaliére du signal de la sonde Nal pour chacune des stations du

réseau OPERA pondérée par la moyenne respective de chaque station sur la période 2004-2007.

La figure 5.12 rend compte, quant a elle, de I’évolution moyenne mensuelle du signal des
sondes Nal pour chacune des stations du réseau OPERA, pondérées par les moyennes respectives sur
la période 2004-2007. Il apparait alors que le signal est minimal durant les mois d’hiver puis
augmente progressivement pour atteindre un maximum au début de I’automne suivi a nouveau
d’une diminution au début de I’hiver. Cette tendance observée ne correspond pas a la dynamique
saisonniere de la couche de mélange atmosphérique qui, pour des raisons similaires a celles qui
expliquent les variations diurnes, diminue en hiver, jusqu’a une centaine de métres, et augmente
en été, jusqu’a 2 000m environ.

Ces observations nous amenent donc a reconsidérer I’hypothése initiale selon laquelle la
production de ??Rn est constante au cours du temps. Le potentiel d’exhalation du ?*’Rn étant
notamment lié a la teneur hydrique des sols, ce paramétre parait alors influer sur I’efficacité du
terme source du ??Rn et de ses descendants dans I’atmosphére. Ainsi, plusieurs études
expérimentales montrent que le coefficient de diffusion du #?Rn diminue lorsque I’humidité du sol
augmente (Grasty, 1994 ; Hosoda et al., 2007 ; Papachristodoulou et al., 2007). Ces observations
résultent alors du fait que la diffusion du ?Rn dans I’air est trés supérieure a sa diffusion dans
I’eau. Le potentiel d’exhalation du **’Rn durant I’été est alors supérieur en raison de la sécheresse
des sols et de I’apparition de fissures constituant des voies d’export privilégiées au transport du
222Rn vers I’atmosphére. Ce cycle saisonnier du flux de ??Rn et de ses descendants est également
reporté par Valeva et al. (2010) avec un minimum en hiver et un maximum a la fin de I’été et au
début de I’automne.

Dans ces conditions, I’évolution du signal des sondes Nal dans leur ensemble ne peut rendre

compte des conditions de dispersion sur les émissions locales puisque I’hypothése d’un terme source
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constant n’est plus vérifiée. Toutefois, I’hypothése d’un terme source constant peut étre acceptée
a I’échelle saisonniére du fait des propriétés des sols contrdlant le potentiel d’exhalation du ?’Rn
supposées constantes pour une saison donnée, sous réserve que des évenements météorologiques
tels que les pluies peuvent entrainer des variations significatives du terme source et nécessitent
donc d’étre traités séparément.

La figure 5.13 présente alors I’évolution journaliére du signal de la sonde Nal a la station de
Dijon en fonction des différents mois de I’année et pondérée par la moyenne sur I’ensemble de la
période 2004-2007. Méme si le niveau moyen et surtout I’amplitude du signal de la sonde sont moins
importants pour les mois hivernaux, I’évolution du signal rend tout de méme compte de la
dynamique de la couche limite atmosphériqgue avec un minimum du signal dans I’aprés-midi
correspondant au maximum de la hauteur de la couche convective de mélange et un maximum du
signal de la sonde en début de matinée correspondant au minimum de la hauteur de la couche de
mélange nocturne. Pour la suite de cette étude, les différentes saisons seront alors traitées

séparément.
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Figure 5.12 : Evolution moyenne mensuelle du signal de la sonde Nal pour chacune des stations du

réseau OPERA pondérée par la moyenne respective de chaque station sur la période 2004-2007.
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Figure 5.13 : Evolution journaliére du signal de la sonde Nal a la station de Dijon en fonction des

différents mois de I’année et pondérée par la moyenne sur I’ensemble de la période 2004-2007.

Afin de rendre compte des conditions de dispersion des basses couches de I’atmospheére,
une seconde précaution est nécessaire. En effet, la sonde Nal équipant les stations du réseau OPERA
est dirigée vers le filtre de prélévement. Ainsi, lors de certaines décades de prélévement,
I’accumulation de particules sur le filtre entraine une augmentation progressive du signal de la
sonde (figure 5.14). Le niveau moyen journalier de la sonde se trouve alors modifié sans que cela
rende compte de phénomeéne de dispersion dans I’atmosphére. Afin de contourner cet artefact, il
faut considérer I’amplitude journaliere et non pas la moyenne journaliere de la sonde. Ainsi, cette
grandeur ne tient pas compte de I’augmentation progressive du bruit de fond due a I’accumulation
de particules sur le filtre. La considération de I’amplitude journaliére des données de la sonde Nal
mesurant les concentrations des descendants du ??Rn peut ainsi étre utilisée afin de rendre compte

de la hauteur de la couche de mélange (Sesana et al., 2003 ; Vecchi et al., 2004).
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Figure 5.14 : Evolution du signal brut de la sonde Nal de la station de Charleville-Méziéres sur la
demi-décade de prélevement du 25 au 31 aolt 2005.
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5.4.2.3 - Influence du vent et de la pluviométrie

Afin de continuer la validation de I'utilisation des données de la sonde Nal pour rendre
compte des conditions de dispersion dans les plus basses couches de I’atmosphére, nous comparons
I'amplitude de son signal avec les parametres météorologiques conditionnant ces conditions de
dispersion. La figure 5.15 représente I’évolution de I’amplitude journaliére du signal de la sonde Nal
de Dijon en fonction de I’intensité journaliere du vent. Les amplitudes maximales de la sonde
correspondent a des journées ou l’intensité du vent est minimale. A I’inverse les intensités
maximales de vent correspondent a des amplitudes du signal de la sonde minimales. Ces
observations sont ainsi en accord avec I’objectif recherché puisqu’une tendance apparait entre les
variations du signal de la sonde et un des paramétres contrflant la ventilation dans les basses
couches de I’atmosphere.

Toutefois, la réciproque des observations faites précédemment ne s’applique que dans le
cas des bonnes conditions de dispersion, c’est-a-dire qu’aucune amplitude journalieére importante
de la sonde Nal n’est observée lors des journées ou I’intensité du vent est importante. En revanche,
les intensités minimales du vent ne correspondent pas uniqguement a des amplitudes importantes de
la sonde Nal, montrant qu’un autre parameétre influe sur I’évolution de ce signal.
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Figure 5.15 : Evolution de I’amplitude journaliére du signal de la sonde Nal de Dijon en fonction de

I’intensité journaliere du vent.

Comme explicité précédemment, les pluies peuvent entrainer des variations significatives
du terme source et doivent donc étre traités séparément. De plus, les précipitations vont entrainer
un rabattement des descendants du ?Rn vers le sol se traduisant par une diminution significative

du signal de la sonde Nal. Afin de rendre compte des conditions de dispersion dans les basses
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couches de I’atmospheére par I’évolution du signal de la sonde Nal, il est donc préférable de ne pas
tenir compte des journées pluvieuses.

Pour synthétiser les différentes remarques énoncées au cours de cette partie, il est donc
nécessaire de:

- ne pas considérer un flux d’exhalation du ?*Rn constant sur I’ensemble de I’année mais

restreindre cette hypothése aux saisons,

- utiliser I’amplitude journaliére du signal de la sonde et non la valeur moyenne afin de se

soustraire de I’accumulation des particules sur le filtre entrainant une augmentation

progressive du bruit de fond ambiant,

- soustraire de I’analyse les journées pluvieuses.
Dans ces conditions, le signal fournit par les sondes Nal des stations OPERA peut rendre compte des
conditions locales de stabilité de I’atmosphere et de I’efficacité de la dispersion dans les basses
couches de I’atmosphére en utilisant les concentrations des descendants du #?Rn comme des
traceurs naturels du niveau de ventilation conformément a la littérature (Marcazzan et Persico,
1996 ; Kataoka et al., 1998 ; Paatero et al., 1998 ; Perrino et al., 2001; Kataoka et al., 2003 ;
Sesana et al., 2003 ; Vecchi et al., 2004 ; Di Carlo et al., 2009).

5.4.2.4 - Relation entre le signal de la sonde Nal et les concentrations de particules

en suspension

Pour conforter I’utilisation des données de la sonde Nal, I’amplitude journaliére du signal de
la sonde est comparée aux variations journalieres des mesures de PMy, réalisées a proximité des
stations du réseau OPERA. Cette mise en relation est nécessaire afin de valider la méthode sur une
échelle de temps proche de celle caractéristique des variations de condition de dispersion dans
I’atmosphére, et ceci avant de pouvoir étendre son utilisation aux mesures décadaires des niveaux
d’activité en **¥Cs dans le compartiment atmosphérique.

Au regard de la figure 5.16 présentant une illustration représentative des évolutions
journaliéres des concentrations en PM;, en relation avec les amplitudes journalieres des sondes Nal
au niveau des stations de la Seyne-sur-Mer et de Dijon, les deux tracés suivent une tendance
similaire confirmant que le signal de la sonde rend compte du niveau de ventilation contrélant la
concentration de composés particulaires dans les basses couches de I’atmosphére. Ces variations en
phase de I’amplitude du signal de la sonde Nal et de la mesure des niveaux de PM;o montrent que le
signal de la sonde peut étre utilisé pour déterminer soit des périodes d’augmentations de
I’empoussierement dues a des émissions locales, soit des périodes de pollution dues a un épisode
d’advection et de transport longue-distance comme cela fut le cas pour I’épisode de transport de
poussieres sahariennes du 21-22 février 2004 a la station de la Seyne-sur-Mer (figure 5.17). A cette
date, la mesure de la concentration en PMj, présente une trés forte augmentation tandis que
I"amplitude de la sonde passe par un minimum local alors que ces deux tracés sont en phase pour
les périodes de mesures précédentes. Cette distinction est alors caractéristique d’un épisode de

pollution due a un transport longue-distance.
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Les deux exemples de la figure 5.16 sont sélectionnés pour illustrer au mieux ces tendances.
Toutefois, les émissions de PM;, dans I’atmosphere ne sont pas constantes et, a I’inverse de
I’hypothése faite pour les descendants du #Rn, I’advection d’une masse d’air peut entrainer une
augmentation significative de leur concentration simultanément a une diminution de I’amplitude de
la sonde, altérant ainsi la relation établie (figure 5.17). Ainsi, le calcul de corrélation entre ces
deux grandeurs ne permet pas de rendre compte de maniére satisfaisante de la tendance similaire
suivie par ces deux mesures. Leur mise en relation nécessite un ajustement en fonction de la station
considérée, des saisons, de la pluviométrie locale et de I’influence des épisodes d’advection. Pour
chacune des périodes de mesure des niveaux d’activité en **Cs dans les aérosols, la détermination
du niveau de ventilation nécessite la considération systématique de I’ensemble des parametres
disponibles (intensité du vent, pluviométrie, saison, niveau d’empoussierement) afin de caractériser

localement I’état de stabilité de I’atmosphere.
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Figure 5.16 : Evolution journaliére de I’amplitude du signal de la sonde Nal (barres bleues) et de la
concentration en PMy, (courbes rouges) a la station de la Seyne-sur-Mer entre janvier et février 2003
(gauche) et a Dijon entre mars et avril 2004 (droite) - Mesures de PM;o d’AtmoPACA et d’Atmosf’air
- Bourgogne.
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Figure 5.17 : Evolution journaliere de I’amplitude du signal de la sonde Nal (barres noires) et de la
concentration en PMy, (barres grises) a la station de la Seyne-sur-Mer durant le mois de février 2004
(Source des PMyo : AtmoPACA).
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5.4.2.5 - La détermination du niveau de ventilation

L’ensemble des observations réalisées dans cette partie a montré que le signal fournit par la
sonde pouvait renseigner sur I’état de stabilité de I’atmosphére et sur le niveau de ventilation dans
les basses couches, sous couvert de quelques précautions, permettant ainsi de distinguer les
périodes de mesure influencées par un transport longue-distance des périodes de mesures
influencées par les émissions locales de particules. La mesure des niveaux d’activité en *’Cs dans
les aérosols étant réalisée sur des filtres de prélevement décadaires, le niveau de ventilation doit
étre déterminé sur la méme base temporelle.

La méthodologie consiste tout d’abord a considérer chacune des stations du réseau OPERA
séparément, afin de ne pas tenir compte des différences induites par la localisation de chacune
d’elles et de la nature des sols environnants. En second lieu, il est nécessaire de séparer les
différentes saisons pour pouvoir s’approcher au mieux de I’hypothése d’un flux d’exhalation
constant de ??Rn. Enfin, chacune des distributions d’amplitudes journaliéres préalablement définies
est divisée en trois catégories : les journées correspondant a un épisode pluvieux sont classées dans
la catégorie « pluie », les journées correspondant a une amplitude du signal de la sonde supérieure
a la médiane de la distribution sont classées dans la catégories des journées de « mauvaise
ventilation » et enfin les périodes de « bonne ventilation » sont associées aux journées dont
I’amplitude du signal de la sonde est inférieure a la médiane de la distribution. Ce classement
effectué a partir de valeur seuil implique arbitrairement que, pour chacune des saisons, le nombre
de jours de bonne et de mauvaise ventilation est proche.

Pour confirmer le classement de chacune des journées, une vérification des parameétres
disponibles telles que I’intensité du vent et I’évolution de la concentration en PM;, est réalisée. Des
calculs de rétro-trajectoires et de rétro-panaches sont également effectués afin de valider la
classification. Il apparait alors que pour bon nombre de jours, la classification dans une des deux
catégories apparait trés peu évidente au regard des différents paramétres disponibles. Ces périodes
pourraient ainsi étre classées dans une catégorie intermédiaire de ventilation médiane. Toutefois,
au regard des vérifications de chacune des périodes de mesures dans chacune des deux catégories,
il apparait que ces périodes dites intermédiaires se répartissent de manieres relativement égales
entre les deux catégories initialement définies. Il en résulte alors un équilibre de leur influence sur
chacune des deux catégories.

Une fois le niveau de ventilation déterminé pour chaque journée, un calendrier décadaire
est alors obtenu rendant compte de la proportion de chacune des catégories prédéfinies durant les
périodes de prélévement des aérosols correspondant aux mesures des niveaux d’activité en *'Cs
(figure 5.18).
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Figure 5.18 : Répartition des niveaux de ventilation (barres bleues : « bonne ventilation », barres
rouges : « mauvaise ventilation », barres oranges : absence de données) et des périodes de pluie
(barres vertes) pour chacune des décades associées & une mesure du *’Cs dans les aérosols pour la
station de Dijon du 01/10/2005 au 31/03/2006 (gauche) et du 01/10/2006 au 31/03/2007 (droite).

De maniére évidente, il apparait alors qu’aucune des périodes de prélevement des aérosols
associées a une mesure du **’Cs sur I’ensemble des stations du réseau OPERA ne correspond & un
méme niveau de ventilation. Afin de pouvoir réaliser des statistiques et d’étudier I’influence des
conditions de ventilation sur les niveaux d’activité en ’Cs, il est alors nécessaire de classer
chacune des décades de mesure dans une des catégories journalieres prédéfinies. Ainsi, chacune
des décades est classée dans une catégorie a la condition que plus de la moitié des jours de
prélevements la composant appartiennent a cette catégorie. A titre d’exemple, pour une décade de
dix jours, la mention de « mauvaise ventilation » lui sera attribuée a la condition que plus de 5

jours la composant portent la mention « mauvaise ventilation ».

5.4.3 - Résultats et discussion

Au final, chacune des décades de mesure du *’Cs est associée a une période de « mauvaise
ventilation », « bonne ventilation », « pluie » ou « indéfinie ». Il est alors possible d’étudier la
distribution des niveaux d’activité en **’Cs pour chacune de ces catégories. La figure 5.19 présente
ainsi de maniére synthétique la répartition des niveaux d’activité en *’Cs sous forme de « boites &
moustaches » pour les décades automnales et hivernales de 2003 a 2007 associées aux catégories
« bonne ventilation » et « mauvaises ventilation » prédéfinies. Conformément aux résultats obtenus
dans la partie 2.1.1, les périodes de pluie correspondent au niveau d’activité en “*’Cs les plus
faibles pour chacune des stations du réseau OPERA. Pour ne pas surcharger le graphique, les
distributions des niveaux d’activité en *’Cs pour la catégorie « pluie » ne sont donc pas

représentées sur la figure 5.19.
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Figure 5.19 : Répartition des niveaux d’activité en **'Cs sous forme de boites & moustaches pour les
décades automnales et hivernales de 2003 a 2007 associées aux catégories « mauvaises ventilation »
(fond rouge) et « bonne ventilation » (fond bleu) prédéfinies pour chacune des stations du réseau
OPERA. Les tirets bleus représentent les valeurs extrémes, le carrés rouge la moyenne et le tiret

central marron la médiane des distributions.

Le premier résultat marquant de cette figure est que I’influence du niveau de ventilation
sur les distributions des niveaux d’activité en **'Cs dans les aérosols n’est pas identique pour toutes
les stations. Cette observation se traduit par une contribution différente sur les augmentations
significatives des niveaux d’activité en **'Cs de I’influence locale d’une part, associée & de faibles
conditions de dispersion et une accumulation des particules émises dans les basses couches de
I"atmosphére et de I’influence plus lointaine d’autre part, sans précision sur I’origine, associée a de
meilleures conditions de dispersion et pouvant occasionner une advection de pollution. Ainsi, deux
groupes peuvent étre formés avec d’un coté les stations présentant des niveaux moyens et médians
supérieurs lors des décades de mauvaise ventilation et donc associés a une influence prédominante
locale : Bordeaux, Clermont-Ferrand, Orsay et la Seyne-sur-Mer, et d’un autre c6té les stations
présentant un niveau moyen et médian supérieur durant les décades de bonne ventilation : Alencon,
Charleville-Méziéres et Dijon. Mise a part la station de Bordeaux, il est également notable que les
maxima des distributions se répartissent de la méme maniére.

Les résultats de cette étude apparaissent alors mitigés puisqu’aucune tendance formelle ne
se dégage entre les périodes favorables a la dispersion des polluants et les périodes propices a leur
accumulation. Toutefois, il est a remarquer qu’a I’exception de la station de Charleville-Méziéres
ou les distributions des niveaux d’activité en *¥Cs suivant les conditions de ventilation présentent
des différences significatives, les valeurs médianes et moyennes des distributions de chacune des
stations en fonction de la catégorie de ventilation sont relativement proches et ne permettent pas
d’impliquer de maniére générale la météorologie et la diminution des conditions de dispersion
durant I’hiver dans les augmentations significatives des niveaux d’activité en *’Cs observées lors de

certaines décades hivernales.
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La conclusion de cette étude est alors que le niveau de ventilation dans les basses couches
de I’atmosphére n’est pas le paramétre principal influencant I’activité volumique en **'Cs dans les
aérosols durant la saison hivernale. Cette conclusion améne a impliquer le transport longue-distance
dans I’augmentation significative du niveau d’activité puisque celles-ci correspondent aux périodes
dites de « bonnes ventilation ».

Cette conclusion se trouve renforcée par I’évolution saisonniere de I’activité massique en
B37Cs des aérosols mesurée par I’ensemble des stations du réseau OPERA depuis mars 2007 (figure
5.20). En effet, il apparait que cette mesure présente également une saisonnalité avec des
augmentations significatives durant la période hivernale et des niveaux plus faibles durant I’été, a
rapprocher avec la tendance observée pour I’activité volumique en *Cs dans les aérosols (figure
5.21). A I’inverse de I’activité volumique qui, par sa définition, rend compte du niveau d’activité en
¥7Cs par unité de volume et se trouve donc conditionnée par un ensemble de paramétres
météorologiques, I’activité massique en *Cs ne présente aucune dépendance avec les conditions
de ventilation ou dispersion. Ainsi, dans le cas d’une source fixe émettant un flux de particules
porteuses de *’Cs dans un volume fini, I’activité volumique augmentera au cours du temps tandis
gue I’activité massique, elle, restera constante. La seule condition a cet exemple porte sur la
source et la nature des particules émises et nullement sur les conditions de dispersion de celles-ci
apres leur émission.

Au regard des résultats précédents et des observations faites a partir des figures 5.20 et
5.21, il est alors possible de conclure que les augmentations significatives des niveaux d’activité
volumique en **'Cs durant la saison hivernale résultent d’un changement de processus de remise en
suspension du **'Cs, de ses propriétés ou des propriétés des matrices impliquées, représenté par les
variations de I’activité massique en *¥'Cs, et non pas d’un changement de conditions
météorologiques et notamment d’une diminution de I’efficacité de la dispersion des polluants
localement émis durant les périodes hivernales.

D’apres les résultats obtenus dans la partie concernant les poussiéres sahariennes et
I’érosion éolienne en générale, il est apparu que les particules remises en suspension par ce
processus étaient caractérisées par une activité massique relativement faible correspondant a celle
mesurée durant la période estivale (figure 5.20). Ce résultat est concordant avec la saisonnalité de
ce processus puisque la mise en place de I’érosion éolienne nécessite la raréfaction du couvert
végétal et une sécheresse des sols. A I’inverse, les particules émises par la combustion de biomasse
présentent une activité massique en **Cs plus importante d’aprés les résultats obtenus lors de la
caractérisation de ce processus, ce qui apparait correspondre a la tendance observée durant la
saison hivernale. Les différences saisonniéres de I’activité massique en **’Cs semblent ainsi
expliquées par une alternance des processus de remise en suspension du *’Cs impliqués dans sa
rémanence dans le compartiment atmosphérique.

Toutefois, des variations de I’activité massique en **'Cs des aérosols sont également
observées au sein méme de la saison hivernale. L’intensification du processus identifié au cours de
I’hiver, en relation avec la diminution des températures, pourrait expliquer les augmentations de

I’activité volumique en *’Cs mais pas celles de I’activité massique puisque, par définition, cette
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mesure n’est pas sensible a la quantité de particules émises mais a leurs propriétés. L’ implication
d’un autre processus de remise en suspension du **'Cs dans le compartiment atmosphérique durant
I’hiver apparait également peu probable pour expliquer ces variations significatives de I’activité
massique au sein de la saison puisque de maniére générale, aucun autre processus de production de
particules pouvant étre impliqué de maniére significative dans la rémanence atmosphérique du *’Cs
n’a pu étre identifié dans le cadre de ces travaux ou dans la littérature. L’explication la plus
probable & apporter a ces variations intra-saisonniéres de I’activité massique en **Cs apparait alors
étre un changement des caractéristiques des matrices émettrices, a savoir la combustion du bois.

Communément, les particuliers se servant de la biomasse comme ressource énergétique
utilisent durant I’hiver un bois de méme nature, provenant d’une exploitation environnante, et
présentant alors un niveau de contamination en **’Cs relativement similaire. Ainsi, il semblerait que
les particules remises en suspension a I’échelle locale voire régionale présentent une relative
constance en termes d’activité massique du fait des habitudes de consommation dans ce domaine.
Ainsi, la combustion de biomasse a I’échelle locale ne semble pas impliquée dans les variations
significatives observées sur la figure 5.20. En revanche, la biomasse issue de territoires plus
fortement marqués par les retombées de I’accident de Tchernobyl présente des niveaux de
contamination en **’Cs significativement plus importants que ceux mesurés en France. Dans les pays
les plus marqués tels que la Biélorussie, I’Ukraine ou la Fédération de Russie, certains produits
forestiers sont impropres a la consommation dans le cadre d’une utilisation comme ressource
énergétique en raison de niveaux d’activité en **'Cs supérieurs & la limite définie par I’AIEA (2006)
de 750 Bg.kg™. Néanmoins, pour certains territoires de la Fédération de Russie, cette valeur limite
est fixée a 1 400 Bqg.kg™ (Lujaniene et al., 2007). En comparaison des niveaux moyens d’activité en
37Cs dans le bois couramment mesurés sur le territoire francais, de I’ordre de 25 Bq.kg™, il apparait
alors que le transport longue-distance de particules issues de la combustion de biomasse, provenant
de territoires plus fortement marqués par les retombées de I’accident de Tchernobyl, peut
participer aux augmentations significatives des niveaux d’activité massique en *’Cs dans le cas de
situations météorologiques favorables a leur transport. Cette hypothése est ainsi en accord avec les
résultats précédents montrant que les augmentations significatives des niveaux d’activité en *'Cs
hivernaux correspondent a des périodes de « bonne ventilation » et peuvent donc étre associées a
des épisodes de transport longue-distance.

La derniére partie de cette étude est alors consacrée a la validation expérimentale de ces

hypotheses au travers des résultats d’une campagne de mesures réalisées durant I’hiver 2010.
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Figure 5.20 : Valeur médiane (carrés rouges) et extrémes (tirets noirs) pour chaque décade du 01/03/2007 au 31/01/2009 de I’activité massique en **'Cs
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Figure 5.21 : Valeur médiane (carrés rouges) et extrémes (tirets noirs) pour chaque décade du 01/03/2007 au 31/01/2009 de I’activité volumique en **¥Cs
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5.5 - Mise en évidence de I’influence du transport longue-distance sur I’évolution des niveaux

d’activité en **’Cs durant I’hiver.

L’objectif de cette étude spécifique est de valider les différents résultats obtenus au moyen
d’une campagne de mesures dans I’environnement. Pour cela, il est tout d’abord nécessaire de
disposer d’un site de prélevement influencé de maniere significative par le processus de remise en
suspension étudié. ldéalement, ce site de prélévement doit pouvoir étre sous I’influence successive
d’émissions locales et de transports longue-distance afin de déterminer leur contribution respective
sur I’évolution des niveaux d’activité en **Cs. Afin de pouvoir mettre en relation les variations des
niveaux d’activité en *'Cs dans les aérosols avec la combustion de biomasse, il est également
nécessaire de disposer d’un traceur de ce processus qui puisse permettre de qualifier son influence.
Enfin, il est nécessaire de pouvoir distinguer la contribution des émissions locales de celle due a un

transport longue-distance.

5.5.1 - Matériels et méthodes

5.5.1.1 - Les sites de prélévement

Le premier critere a remplir dans la sélection du site de prélevement est que celui-ci soit
influencé de maniere significative par les émissions de combustion de biomasse. Il est également
préférable que ce site se situe dans une région ou les retombées de I’accident de Tchernobyl ont
entrainé un dépot surfacique en **’Cs suffisant pour que les aérosols émis par la combustion du bois
local présentent un niveau d’activité de ce radionucléide conséquent, ce qui permettrait d’obtenir
des mesures significatives du niveau d’activité en **'Cs sur des durées de prélévement plus courtes.

La figure 5.22 présente ainsi deux cartes du territoire francais, I’une renseignant sur la
consommation du bois-énergie par les ménages a I’échelle des régions et la seconde indiquant le
dépot surfacique en *’Cs résultant du cumul des retombées des essais des armes nucléaires dans
I’atmosphére et de I’accident de Tchernobyl. Le recoupement de ces deux informations permet
alors de présélectionner une zone géographique d’intérét. Le Nord-est de la France semble ainsi
répondre aux deux critéres de sélection énoncés.

Dans le but de réaliser une interprétation pertinente des résultats obtenus, il est préférable
de connaitre le niveau moyen ambiant en *’Cs dans les aérosols du site de prélévement. Cette
connaissance permettra alors de pouvoir fixer un niveau de référence en fonction des conditions
météorologiques autours desquels se répartiront les différentes mesures effectuées lors de la
campagne de prélevement permettant ainsi de mieux comprendre leur influence respective. Cette

information n’est disponible qu’au niveau des stations du réseau OPERA.
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La station de prélevement de Dijon se situe dans une des régions (Bourgogne) ou la
consommation de bois-énergie est la plus forte. De plus, les territoires alentours présentent des
dépots surfaciques en ’Cs plus importants que la moyenne du territoire francais. Enfin, cette
station présente une importante saisonnalité des niveaux d’activité volumiques et massiques en
B¥7Cs dans les aérosols (figure 5.23). Cette station est alors retenue pour mener la campagne de
prélevement visant a caractériser I’influence de la combustion de biomasse a différentes échelles
sur les variations significatives des niveaux d’activité en *’Cs dans les aérosols.

Comme il en sera discuté ci-apres, la caractérisation des différentes échelles d’influence
nécessite de devoir modifier la résolution temporelle des prélevements d’aérosols. Cette
modification ne garantie toutefois pas I’obtention de volumes suffisants a la réalisation de mesures
supérieures aux limites de détection permettant de quantifier les niveaux d’activité en **¥'Cs. Il est
donc choisi de prendre la station de Dijon comme station de référence sans modifier la résolution
temporelle des prélevements, garantissant ainsi I’obtention de mesures significatives durant la
campagne de préléevement, et d’y ajouter une seconde station dont les prélevements suivront
I’évolution des conditions météorologiques.

La station de référence de Dijon, que nous nommerons pour la suite de cette étude « station
TGD », se situe dans une zone d’activité tertiaire et n’est donc pas soumise directement aux
émissions locales de combustion de biomasse. Afin de pouvoir étre sous cette influence directe, il
apparait alors opportun de placer la seconde station, que nous nommerons pour la suite de cette
étude « station mobile », a I'intérieur ou au plus proche d’un quartier résidentiel utilisant cette
ressource énergétique. En raison de nuisances sonores occasionnées par la filtration de I’air
ambiant, la « station mobile » utilisée pour cette étude ne peut étre placée a I’intérieur méme d’un
quartier résidentiel. Les contraintes logistiques imposent également une restriction des sites
pouvant accueillir les équipements. La station mobile est alors disposée dans un cimetiere, limitant
ainsi la nuisance sonore environnante, en périphérie de quartiers résidentiels, permettant une
influence significative des émissions locales de combustion de biomasse domestique. La figure 5.24
fournit une illustration de la localisation de chacune des stations utilisées dans le cadre de cette
campagne de mesures.

La station TGD se situe au nord de I’agglomération dijonnaise, comptant plus de 250 000
habitants. Elle se situe dans I’enceinte du parc de Météo-France Bourgogne, au sein d’une zone
d’activité tertiaire sur une légere butte au regard du reste de I’agglomération. La station mobile se
situe au Sud-est de I’agglomération. Les quartiers environnants sont résidentiels avec une grande
majorité de maisons individuelles. La parcelle mise a notre disposition par les services de la ville de
Dijon est une parcelle ouverte inexploitée. La station mobile est placée en son centre a une
cinquantaine de metres des arbres bordant la parcelle, permettant de limiter leur influence sur

I’écoulement de I’air filtré par la station.
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Figure 5.24 : Localisation de la station TGD (bleue) et mobile « rouge » a partir d’images satellites
présentant leur situation au regard de I’ensemble de I’agglomération dijonnaise (haut) leur

environnement proche respectif (bas-gauche : TGD ; bas-droite : mobile).
5.5.1.2 - Les prélévements d’aérosols

Chacune des stations de prélevement utilisées dans le cadre de cette campagne de mesures
se compose d’un préleveur d’aérosols OPERA servant a la caractérisation des niveaux d’activité et
d’un second préleveur indépendant servant a la mesure de traceurs organiques de la combustion de
biomasse et des ions majeurs (figure 5.25).

La cabine OPERA équipant le site de référence au nord de I’agglomération dijonnaise est
une cabine nouvelle génération (TGD : Trés Grand Débit) fonctionnant en moyenne & 700 Nm®.h™.
Les filtres utilisés pour cette station sont les filtres OPERA décrits dans la partie 1.1.4 et sont
changés tous les 5 jours. En raison du débit d’aspiration, le volume total prélevé sur cette période
est suffisant pour permettre une mesure significative des niveaux d’activité en “’Cs sur une %
décade. En paralléle, un second préleveur d’aérosols type « Hi-Vol » est placé a proximité. Le débit
de cet appareil est fixé en moyenne a 90 m*.h™* durant la campagne de mesure. Les filtres utilisés
sont en fibres de quartz pour permettre la mesure des traceurs organiques et des ions majeurs. Les
périodes d’échantillonnage de cet appareil correspondent a celles de la cabine OPERA TGD.

La station installée au sud de I’agglomération, appelé « station mobile », dispose également
d’un préleveur d’aérosols type Hi-Vol, fonctionnant également avec des filtres en fibres de quartz.

La différence avec le premier site est le type de station OPERA utilisée. Celle-ci est une station
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d’ancienne génération fonctionnant a un débit moyen de 300Nm>.h™. Le type de filtre utilisé pour
cette station est identique aux filtres utilisés pour la station TGD. Les changements des filtres de
ces deux équipements sont réalisés simultanément en fonction des conditions météorologiques.
Pour des raisons de mobilité, I’ensemble de ces équipements est placé sur une remorque. Le
prélevement est donc rehaussé d’environ 70 cm.

Pour I’ensemble de ces deux stations, les paramétres météorologiques sont mesurés au

moyen des équipements décrits dans la partie 1.1.4.

Figure 5.25: Station OPERA TGD et cabine Hi-Vol sur le site de référence au nord de
I’agglomération dijonnaise (gauche) et remorque intégrant la station d’ancienne génération du
réseau OPERA et la cabine Hi-Vol (droite).

5.5.1.3 - Les données météorologiques

Un des objectifs de cette campagne étant de valider par des mesures de terrain les résultats
obtenus lors de I’étude sur la relation entre les variations des niveaux d’activité en **'Cs dans les
aérosols et celles des conditions météorologiques, il est alors essentiel de pouvoir distinguer les
périodes favorables a la dispersion des particules émises localement, des périodes favorables a leur
accumulation dans les basses couches. Afin de faire correspondre ces différentes périodes aux
prélevements atmosphériques, pour pouvoir isoler et distinguer leur contribution, il est nécessaire
d’avoir acces a cette information en amont du prélévement. Ainsi, il n’est pas possible d’utiliser les
données de la sonde Nal qui ne permettent dans le meilleur des cas qu’une estimation en temps
réel du niveau de ventilation avec une lecture directe sur la station. La solution retenue est alors
d’utiliser des données de prévisions météorologiques issues d’un modele opérationnel.

Le modele AROME (Applications de la Recherche a I’Opérationnel a Méso-Echelle),
développé par les chercheurs et prévisionnistes de Météo-France en collaboration avec plusieurs
laboratoires universitaires et services météorologiques européens, est utilisé par Météo-France
depuis décembre 2008. Ce modele est qualifié de régional a maille tres fine (2.5 km) fournissant des
prévisions détaillées a I’échelle de la France. Sa résolution spatiale permet de rendre compte de
phénomenes locaux et de prévoir leur développement. Parmi les nombreux paramétres simulés,

AROME modélise I’état vertical de I’atmosphére et fournit des prévisions de radiosondages pour des
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échéances de 3 a 30 heures. Ce modele produit également une coupe temporelle et verticale de
certains paramétres météorologiques permettant de synthétiser différentes informations comme la
direction et I'intensité du vent sur I’ensemble de la colonne atmosphérique et également de rendre
compte de I’état de saturation de I’atmosphere et de prévoir par exemple I’apparition de brouillard
(figure 5.26). A partir de ces simulations, il est alors possible de prévoir les inversions thermiques et
les différentes conditions de dispersion au regard de I’évolution verticale de la courbe d’état et des
intensités de vent associées.

En début de campagne, trois périodes de situations météorologiques différentes sont
arbitrairement définies pour leur influence sur les conditions de dispersion afin d’étudier les
variations des niveaux d’activité en *’Cs dans les aérosols associés et pour répondre aux objectifs
énoncés en introduction de cette partie. La premiére condition météorologique définie est la
situation de mauvaise ventilation. Cette situation doit se caractériser par un vent tres faible et une
inversion thermique dans les basses couches afin de restreindre la dispersion des polluants émis
localement et provoquer une accumulation mais également de limiter les contributions extérieures
et le transport longue-distance. Ce type de situation météorologique est censé permettre de
caractériser les émissions locales sans apport extérieur et permettre d’estimer leur contribution sur
les niveaux d’activité en **'Cs.

La seconde condition météorologique définie correspond a une situation de bonne
dispersion. Cette situation doit correspondre a une absence d’inversion thermique, permettant un
volume de dispersion des particules localement émises plus important, et a une intensité de vent
significative. Ce type de situation doit alors permettre de caractériser la contribution du transport
longue-distance. Toutefois, au regard des résultats obtenus dans la partie 2.4.6 et d’un dépot
surfacique inhomogéne en **'Cs a I’échelle de I’Europe entrainant une contamination en *¥'Cs plus
importante des produits forestiers originaires de I’est de I’Europe, la contribution du transport
longue-distance peut varier en fonction de la provenance des masses d’air. Ainsi, il apparait
nécessaire de distinguer deux sous-catégories de condition de bonne dispersion liées a I’origine
océanique ou continentale de la masse d’air. Cette distinction peut étre faite a partir des prévisions
des modeles a une échelle synoptique rendant compte des mouvements des masses d’air a grande
échelle et étayée par la visualisation de la direction du vent local sur I’ensemble de la colonne
atmosphérique obtenue a partir des simulations du modéle régional. Les mesures réalisées dans le
cas de situation de bonne dispersion d’origine océanique doivent permettre de valider que les
particules mises en suspension par la combustion de biomasse issue de territoires présentant des
dépots surfaciques en **’Cs significativement moins importants et leur transport jusqu’a la station
de prélévement n’entrainent pas d’augmentations significatives des niveaux d’activité en **'Cs.

Durant I’ensemble de la campagne de mesure, les sorties du modele AROME sur
I’agglomération dijonnaise sont récupérées quotidiennement et analysées pour déterminer les
conditions de dispersion a venir et optimiser les prélevements effectués afin de distinguer les
contributions des différentes situations définies. La figure 5.27 présente sous forme de calendrier la
distribution de chacune des situations météorologiques définies précédemment pour I’ensemble de

la campagne de mesure, ainsi que les radiosondages caractéristiques de chacune des situations.
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Sur ce calendrier apparaissent également des périodes de coupure. La station mobile étant
placée sur une parcelle de cimetiere a proximité d’un incinérateur, les prélévements sont
interrompus lors des phases d’exploitation de celui-ci. Cette précaution permet de ne pas étre
influencé par les particules émises lors de la combustion des matériaux placés dans I’incinérateur et
de rester représentatif d’un environnement urbain classique.

Les horaires d’ouverture du site sont une seconde caractéristique intrinseque au site de
prélevement retenu. L’accés a la station mobile n’est alors possible que durant la journée. Il est
alors nécessaire d’anticiper les changements de situation météorologique pouvant se produire dans
le courant de la nuit. Concréetement, lorsque le modele AROME prévoit un changement de condition
de dispersion dans le début de la nuit, le filtre correspondant a cette situation doit étre mis en
place au plus tard a 18 heures, horaire de fermeture du site. Bien que cela entraine un
chevauchement d’une situation donnée sur un filtre de prélevement différent, la durée de
superposition peut étre négligée au regard des temps de prélévement finaux obtenus pour chaque

type de situation.
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Figure 5.26 : Coupe temporelle et verticale issue du modéle AROME sur I’agglomération de Dijon
pour la journée du 05/02/2010 a 6UTC jusqu’au 06/02/2010 a 12UTC.
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Figure 5.27 : Calendrier des différentes conditions météorologiques rencontrées durant le mois de
février 2010 sur I’agglomération de Dijon, défini a partir des prévisions de radiosondages du modele
AROME de Météo-France. Les tracés noirs correspondent aux périodes de mauvaise dispersion
associées a des inversions thermiques nocturnes, les tracés verts aux périodes de bonne ventilation
avec un flux d’air continental, les tracés bleus aux périodes de bonne ventilation avec un flux d’air
océanique et les tracés rouges aux périodes de coupures des appareils. Les radiosondages entourant

le calendrier illustrent les situations météorologiques associées.
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5.5.1.4 - La fréquence des prélevements

D’apres I’ensemble des résultats de la chronique OPERA atmosphérique, le niveau ambiant
actuel en Cs nécessite la filtration d’un volume d’air important afin d’obtenir une mesure
supérieure aux limites de détection pour ce radionucléide. En moyenne, le volume nécessaire est de
I’ordre de 35 000 m®. Le débit moyen de la station OPERA composant la station mobile ne permet
donc pas de réaliser un filtre de prélévement a chaque changement de condition météorologique.
En effet, ces situations peuvent étre observées sur des durées continues de I’ordre de la ¥ journée
ou de la journée mais en aucun cas sur une durée de 5 jours, durée correspondante au volume
nécessaire pour envisager une mesure significative du **’Cs dans les aérosols. L’alternative retenue
est alors de considérer uniquement trois filtres de prélevement OPERA correspondants a chacune
des situations météorologiques définies. A chaque retour d’une situation météorologique donnée, le
filtre correspondant est alors repositionné sur la station de préléevement permettant d’additionner
les volumes et donc les particules filtrées afin d’atteindre une quantité de matiére suffisante a la
quantification du **¥Cs. Au final, chaque filtre de prélévement obtenu est équivalent & une moyenne
de la situation météorologique correspondante.

Concernant les filtres de prélevement de la cabine HiVol, la restriction sur la quantité de
matiere nécessaire a une mesure significative est beaucoup moins forte. Toutefois, afin de pouvoir
comparer les résultats objectivement les résultats, ces filtres suivent le méme protocole que ceux

de la station OPERA avec des temps de prélévement identiques.

5.5.1.5 - Les mesures

La mesure des niveaux d’activité en **¥Cs et autres radionucléides est réalisée par le LMRE
conformément a la méthode décrite dans la partie 1.2.1 a partir des filtres des cabines OPERA.
Seule une distinction est faite pour le filtre concernant la situation de bonne dispersion océanique
en raison du faible volume de prélévement (table 5.7) et du faible niveau d’activité en *'Cs
attendu. Ce filtre est alors mesuré au Laboratoire Souterrain de Modane (IRSN).

Afin de pouvoir déterminer les contributions respectives des différents parametres
conditionnant les niveaux d’activité en *’Cs dans les aérosols (intensité des sources, conditions de
dispersion, transport longue-distance), il est nécessaire de disposer d’un traceur de la combustion
de biomasse qui permette de quantifier la contribution de ce processus sur les particules prélevées
par les équipements. Le lévoglucosan (1,6-anhydro-B-D-glucopyranose), marqueur spécifique de la
combustion de substances contenant de la cellulose, est couramment utilisé dans les études visant a
qguantifier I’impact de la combustion de biomasse sur les concentrations de particules en suspension
dans I’atmosphére (Simoneit, 2002 ; Leithead et al., 2006 ; Schmidl et al., 2008 ; Bari et al., 2009 ;
Caseiro et al., 2009). En raison de son origine spécifique et de sa stabilité lors de son transport dans
I’atmosphére, le lévoglucosan est utilisé dans cette étude comme traceur moléculaire de la

combustion de biomasse.
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Les filtres des cabines Hi-vol sont ainsi destinés a mesurer la concentration de ce composé
organique caractéristique de la combustion de biomasse. Cette mesure est réalisée au Laboratoire
de Glaciologie et Géophysique de I'Environnement (LGGE) de Grenoble. Sur ces mémes filtres, une
mesure du carbone élémentaire (EC) et organique (OC) est également réalisée ainsi que la
détermination des ions majeurs (CI', NO3, SO.%, C,0,%, Na', NH,", K*, Ca?*, Mg?). Les analyses
EC/0OC sont réalisées selon la méthode EUSAAR et les espéces ioniques analysées par
chromatographie ionique. En amont de ces différentes analyses, 3 mesures de filtres blancs sont

effectuées.

5.5.2 - Résultats

En fin de période, 3 types de prélevement se composant chacun de 2 filtres sont réalisés au
niveau de chaque station. La table 5.7 présente les caractéristiques basiques de chacun d’eux. Les
prélevements de la station mobile se répartissent sur la période du 02/02/2010 au 16/02/2010
conformément au calendrier établi sur la figure 5.27. Ainsi, seules les durées de ces prélevements
sont reportées dans la table 5.7. Pour la station TGD, les prélevements sont réalisés en continu

entre les dates reportées.

Equipement Descriptif du prélevement Code Durée / date du prélévement  Volume prélevé
OPERA Bonne dispersion océanique ST-M_BVO 77.07 heures 23186 m3
9 Hivol Bonne dispersion océanique ST-M_BVO 77.07 heures 7213 m3
'é OPERA Mauvaise dispersion ST-M_MV 115.38 heures 36 055 m3
S Hivol Mauvaise dispersion ST-M_MV 115.38 heures 10 799 m3
E OPERA Bonne dispersion continentale ST-M_BVC 113.72 heures 35125 m3
Hivol Bonne dispersion continentale ST-M_BVC 113.72 heures 10 644 m3
OPERA 1% décade fév. 2010 (1/2) ST-TGD_A 02-05/02/2010 45 368 m3
a Hivol 1%® décade fév. 2010 (1/2) ST-TGD_A 02-05/02/2010 6 155 m3
2 OPERA 1%® décade fév. 2010 (2/2) ST-TGD_B 05-10/02/2010 72 299 m3
.% Hivol 1%® décade fév. 2010 (2/2) ST-TGD_B 05-10/02/2010 10 415 m3
& OPERA 2" décade fév. 2010 (1/2) ST-TGD_C 10-15/02/2010 71943 m3
Hivol 2" décade fév. 2010 (1/2) ST-TGD_C 10-15/02/2010 10 395 m3

Table 5.7 : Synthése des dates, durées et volumes des prélevements réalisés durant la campagne de

Dijon en février 2010.

Les principaux résultats des analyses réalisées sur les filtres obtenus durant la période de
prélevements sont reportés dans la table 5.8. Pour I’ensemble des mesures, les valeurs obtenues se
trouvent supérieures aux limites de détection grace notamment au traitement spécifique de

I’échantillon ST-M_BVO en spectrométrie gamma.
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Cs-137 vol.  Cs-137 mass. K-40 Cs-137 / K-40 Pb-210 Be-7 Lévo. ocC EC
Be-7 / Pb-210

[uBg.m~] [Ba.kg™] [uBg.m~] [107] [uBq.m®]  [pBg.m’] [ng.m®]  [pg.m?®]  [ug.m?]

Station mobile

ST-M_BVO 0.09+0.04 104+46 56+1.2 16 + 11 342 £33 3294290 0.4+1.8 519 2.09 0.98

ST-M_MV 0.40+0.09 16.0+3.6 7.1+1.6 56 + 27 580 + 60 2 180 + 200 3.840.7 1267 5.33 1.09

ST-M_BVC 0.85+0.14 21.3+3.5 9.9+23 86 + 36 1080 + 100 4 000 + “0 3.7+0.7 563 5.90 0.91
Station TGD

ST-TGD_A 0.16 +0.06 9.2+3.4 6.2+ 2.0 26 + 20 287+27 2930+270  10.2+1.9 1219 5.03 1.18

ST-TGD_B 0.45+0.08 18.7+3.3 56+1.2 80 + 33 500 + 60 3520 + 320 6.0+1.2 787 4.49 1.07

ST-TGD_C 0.73+0.11 27.4+41  46+1.4 159 + 80 790 +80 2220 + 200 2.8+0.5 500 3.56 0.54

Table 5.8 : Résultats des analyses effectuées sur les filtres OPERA et les filtres HiVol - L’abréviation Iévo. correspond a la mesure du Iévoglucosan.
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Figure 5.28 : Graphiques des niveaux d’activité volumique du **'Cs (rouge), “K (vert), 7Be (rose) °Pb (gris), de I’activité massique en **'Cs (marron), des
rapports des niveaux d’activité *’Cs / *K (bleu) et 'Be / ?*°Pb (jaune) et des concentrations en lévoglucosan (orange), EC (bleu clair) et OC (bleu foncé)

pour la station mobile en fonction des situation météorologiques définies.
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(bleu foncé) pour la station TGD.
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Les niveaux d’activité volumique et massique en *’Cs dans les aérosols prélevés a la station
mobile en fonction des conditions de dispersion et de I’origine du transport longue-distance se
trouvent dans la gamme des valeurs obtenues sur I’ensemble de la chronique OPERA pour la station
de Dijon. Les valeurs obtenues pour les filtres ST-M_MV et ST-M_BVC se trouvent au dessus du
niveau moyen calculé sur la période d’étude, respectivement de 0.36 pBg.m™ et 12.9 Bq.kg™. Les
niveaux d’activité et rapports des niveaux d’activité des autres radionucléides se trouvent
également de la gamme des valeurs de la chronique OPERA de Dijon. Les mémes remarques peuvent
étre faites pour les résultats de mesures de la station TGD.

Les concentrations en carbone élémentaire et organique sont classiques d’un milieu urbain.
Avec une moyenne de 821 et 781 ng.m™ respectivement pour la stations mobile et la station TGD,
les concentrations en Iévoglucosan sont représentatives d’un milieu influencé par la combustion de
biomasse (Bari et al., 2010). Les résultats d’analyses effectuées sur les filtres Hi-Vol peuvent étre
utilisés pour déterminer un profil chimique de chaque échantillon. La somme des composés détectés
permet d’obtenir une estimation de la concentration de particules en suspension puis de déterminer
les contributions respectives de chacun des composés. La figure 5.30, représentant la concentration
de particules en suspension déterminée a partir de la pesée gravimétrique des filtres des cabines
OPERA en fonction de la concentration estimée par le bilan massique des différents composés
détectés, montre une bonne correspondance entre ces deux grandeurs permettant de conclure que
I’ensemble de composés détectés donne une bonne représentation de la composition chimique de
I’aérosol préleve.
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Figure 5.30 : Concentration de particules en suspension déterminée par pesée des filtres des
cabines OPERA (TSP) en fonction de la concentration estimée a partir du bilan massique des

différents composés détectés (PM).
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Un facteur de conversion du carbone organique (OC) en matiére organique (OM) estimé a
1.78 en utilisant une valeur moyenne des valeurs de la littérature, est appliqué afin de réaliser le
bilan massique. Les résultats du profil chimique obtenu pour chaque échantillon sont donnés dans la

table 5.9 et représentés dans la figure 5.31.

- om EC NO; | CaZ"
ST-M_BVO 32.0 8.4 5.7 26.6 12.1 10.1 1.0 4.1
ST-M_MV 40.6 4.7 1.9 26.0 14.6 10.0 0.7 1.4
ST-M_BVC 32.6 2.8 15 29.0 | 205 10.1 0.6 2.9
ST-TGD_A 56.9 7.5 3.0 17.3 5.7 5.6 0.8 3.2
ST-TGD_B 35.1 4.7 1.3 30.7 16.3 8.3 0.6 3.0
ST-TGD_C 21.7 1.9 2.0 33.9 25.0 11.9 0.6 3.0

Table 5.9 : Bilan massique de chaque échantillon a partir des filtres de prélevement Hi-Vol exprimé

en pourcentage.

ST-M_BVO ST-M_MV ST-M_BVC
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Figure 5.31 : Bilans massiques pour chaque échantillon a partir des filtres de prélévement Hi-Vol,

exprimés en pourcentage. Les codes couleurs correspondent aux entétes de la table 5.9.

Il ressort ainsi que tous les prélevements présentent des profils chimiques relativement
homogénes indiguant une faible variabilité des sources d’émission a I’exception du prélévement ST-
TGD_A qui présente une fraction organique plus importante. Pour I’ensemble des échantillons, le
carbone organique est majoritaire suivi du nitrate a I’exception du prélévement ST-TGD_C ou ce

classement est inversé. La domination de la fraction carbonée indique ainsi une prépondérance des
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sources de combustion. En faisant I’hypothése que le carbone organique provient uniquement de la
combustion véhiculaire et de la combustion de biomasse, il est alors possible d’utiliser les
concentrations en carbone élémentaire et les rapports de source de la littérature pour estimer la
part respective de chacune de ces deux sources. Il apparait ainsi que la contribution de la
combustion de biomasse a la concentration en OC est significativement majoritaire pour chacun des
prélevements (table 5.10). En moyenne, la combustion de biomasse serait impliquée a hauteur de
90 % dans les concentrations de carbone organique sur I’agglomération de Dijon durant la campagne

de mesure contre 10 % pour la combustion véhiculaire.

% [OC] venicutaire % [OC] viomasse
ST-M_BVO 22.9 77.1
ST-M_MV 7.1 92.9
ST-M_BVC 7.2 92.8
ST-TGD_A 8.8 91.2
ST-TGD_B 10.5 89.5
ST-TGD_C 6.1 93.9

Table 5.10 : Contribution respective de la combustion de biomasse et de la combustion véhiculaire

sur les concentrations en carbone organique pour chacun des préléevements.

Les concentrations en lévoglucosan obtenues ainsi que la prépondérance des fractions
carbonées dans les échantillons et I’influence majoritaire de la combustion de biomasse sur la
concentration en OC permettent de conclure que le site de prélevement retenu pour cette
campagne de mesure correspond bien aux critéres prédéfinis en introduction de cette partie, a
savoir un site représentatif d’un milieu influencé par la combustion de biomasse permettant
d’étudier la contribution de ce processus sur la remise en suspension du **Cs dans I’atmosphére en
relation avec différentes conditions de dispersion. De plus, la relative stabilité des sources observée
a partir des profils chimiques de la figure 5.31 permet d’étudier les variations des niveaux d’activité

en ’Cs en relation avec les différentes conditions météorologiques définies.
5.5.3 - Discussion

Dans un premier temps, les résultats obtenus peuvent étre utilisés pour vérifier la
distinction faite entre les différentes conditions météorologiques a partir des prévisions du modeéle
de Météo-France. Notamment, le niveau d’activité en ?°Pb est couramment utilisé pour distinguer
les masses d’air continentales des océaniques. Etant issu de la chaine de désintégration de
I’'uranium-238 et introduit dans I’atmosphere a la suite de I’émanation du radon-222, le niveau
d’activité en ?°Pb sera d’autant plus important dans une masse d’air que le temps de résidence au

dessus des surfaces continentales aura été important. La figure 5.28, permet d’observer les
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variations des niveaux d’activité en #°Pb suivant les conditions météorologiques déterminées au
moyen des simulations numériques. Ainsi, le prélevement ST-M_BVO, se rapportant a la situation de
bonne dispersion océanique, présente le plus faible niveau d’activité en *°Pb tandis que le
prélevement ST-M_BVC, associé a un flux d’air continental, présente un niveau significativement
plus important, le préléevement ST-M_MV, correspondant aux conditions de mauvaise dispersion,
présentant une valeur intermédiaire. Ces observations recoupent le classement des conditions
météorologiques obtenu a partir des modéles de prévision. Egalement, le ‘Be, radionucléide naturel
cosmogénique, peut rendre compte des mélanges verticaux de I’atmosphére en raison de son mode
de production (cf. 1.2.2.1). Etant produit en altitude, sa concentration au niveau du sol sera
d’autant plus importante mouvements des couches supérieures de I’atmosphére vers la couche
limite de surface seront marqués. Ainsi, il apparait que les deux prélévements correspondants aux
situations de bonne dispersion présentent des niveaux d’activité en "Be significativement plus
importants que le préléevement correspondant a une situation de stabilité de I’atmosphere. Ce
résultat participe également a la validation des différentes conditions météorologiques. Enfin, les
rapports des niveaux d’activité de ces deux radionucléides naturels apportent une confirmation
supplémentaire au découpage des situations effectués puisque le prélevement ST-M_BVO présente
une valeur de ce rapport plus élevée que les deux autres prélevements, signant une contribution
principalement océanique en comparaison des deux autres filtres.

Les variations des niveaux d’activité de ces radionucléides permettent de valider la
méthodologie appliquée et les résultats de prévision du modele de Météo-France. Cette validation
permet alors de pouvoir étudier la contribution des conditions météorologiques, de I’intensité des
sources de combustion ainsi que des différentes échelles d’influence sur les variations des niveaux
d’activité en **¥Cs dans les aérosols durant cette campagne de mesure.

Tout d’abord, la contribution de la source de combustion de biomasse, considérée dans son
ensemble, sur les concentrations en particules dans I’atmosphére peut étre approchée par les
mesures de concentrations en lévoglucosan. De maniere attendue, cette concentration est
significativement plus importante pour le prélevement ST-M_MV, correspondant a un faible niveau
de ventilation et donc une accumulation des particules émises localement dans les basses couches
de I’atmosphere en comparaison des deux autres situations de bonne dispersion. L’interprétation de
cette observation montre que les sources locales de combustion de biomasse émettent une quantité
significative de particules dans I’atmosphere, qui se trouvent en plus fortes concentrations dans les
basses couches lors des périodes de mauvaises conditions de dispersion (apparition d’une couche
d’inversion et absence de vent). Lors des périodes de bonne dispersion (mélange convectif et
turbulent), I’intensité des sources locales étant constante, les diminutions des concentrations en
Iévoglucosan résultent d’une meilleure ventilation et sont la conséquence d’une variation des
conditions météorologiques. Ces observations permettent également de montrer que les quantités
de particules issues de la combustion de biomasse transportées par un flux d’air océanique ou
continental semblent similaires et n’entrainent pas d’augmentation significative de leur
concentration. Au niveau des filtres de prélevement, il en résulte ainsi une concentration de

particules issues de la combustion de la biomasse plus importante pour le prélevement ST-M_MV que
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pour les deux autres prélévements. Dues aux conditions météorologiques particulieres associées a
ce prélevement, ces particules sont issues de processus de combustion de biomasse locaux. Leurs
caractéristiques sont ainsi représentatives des particules mises en suspension localement par ce
processus. Pour les deux autres prélevements, les aérosols prélevés rendent compte des émissions
locales auxquelles vient s’ajouter un transport longue-distance.

Les résultats de la figure 5.28 permettent alors de conclure sur I’influence des conditions
météorologiques et de I’intensité des sources locales. Ainsi, le filtre de prélevement ST-M_MV,
réalisé pendant des conditions météorologiques défavorables a la dispersion des polluants et
propices a leur accumulation, ne correspond pas au maximum du niveau d’activité volumique en
1¥7Cs mesuré durant la campagne et présente un niveau intermédiaire, relativement proche de la
moyenne. Ceci permet alors de vérifier les résultats obtenus lors de I’étude précédente et confirme
que la baisse de I’efficacité de la dispersion durant la saison hivernale n’est pas la principale
explication aux augmentations significatives des niveaux d’activité volumique en **’Cs, bien que ces
conditions météorologiques particulieres participent a une augmentation générale du bruit de fond
ambiant. Ce filtre de prélevement correspond au maximum de la concentration en lévoglucosan et
se trouve donc étre le plus influencé par les particules émises lors de la combustion de biomasse.
Les augmentations significatives des niveaux d’activité en **Cs ne s’expliquent donc pas non plus
par une augmentation des quantités de particules émises dans I’atmosphére, bien que ce paramétre
participe également a I’augmentation générale du bruit de fond ambiant.

L’augmentation la plus significative du niveau d’activité volumique en *'Cs est observée
pour le prélevement ST-M_BVC, associé a de bonnes conditions de ventilation dans les basses
couches de I’atmosphére et un transport de masses d’air en provenance du continent européen.
Toutefois, ce prélevement présente une concentration en lévoglucosan du méme ordre que le
prélevement associé aux mémes conditions de dispersion, mais pour un flux d’air océanique. La
qguantité de particules issues de la combustion de la biomasse n’est donc pas responsable de cette
variation du niveau d’activité volumique en **'Cs. C’est donc I’activité spécifique des particules
émises qui se trouve directement impliquée dans I’augmentation significative du niveau d’activité
en 'Cs.

Ainsi, la combustion de biomasse a partir de matrices présentant des niveaux d’activité en
137Cs plus importants en relation avec des dép6ts surfaciques correspondants, entraine la remise en
suspension de particules porteuses de **'Cs dont I’activité spécifique est significativement plus
importantes que les particules émises localement sur I’agglomération de Dijon. Suivant les
conditions météorologiques a I’échelle synoptique, leur transport jusqu’aux stations atmosphériques
du réseau OPERA entraine alors des augmentations significatives des niveaux d’activité volumique
en ’Cs en relation avec des augmentations des niveaux d’activité massique. Cette conclusion est
alors confortée par les résultats obtenus pour les activités spécifiques en *’Cs en fonction des
différentes conditions météorologiques. Il apparait ainsi un gradient ouest-est de I’activité massique
moyenne des particules émises par la combustion de biomasse, en relation avec la contamination

spécifique des matrices briilées en raison d’un dép6t surfacique en **Cs correspondant.
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5.5.4 - Conclusion de I’étude de Dijon

Cette étude spécifique basée sur les résultats d’une campagne de mesures réalisée sur
I’agglomération dijonnaise au cours de I’hiver 2010 a permis de valider plusieurs hypothéeses
formulées au cours de ce chapitre et de conforter différents résultats.

L’ensemble des mesures et des données utilisées dans le cadre de cette étude a permis de
différencier les contributions respectives de I’intensité du terme source, en utilisant un traceur de
la combustion de biomasse, le Iévoglucosan, des conditions de ventilation dans les basses couches
de I’atmosphére, au moyen des prévisions de radiosondages du modele AROME de Météo-France,
ainsi que de I’origine des émissions, en utilisant les prévisions a I’échelle synoptique du modele
ALADIN de Météo-France sur les variations des niveaux d’activité volumique en *'Cs dans les
aérosols.

Trois situations météorologiques distinctes ont été étudiées. La premiére, correspondant a
des conditions de ventilation réduites, a permis de caractériser la contribution des émissions
locales. Cette période de prélevement a montré les plus fortes concentrations en lévoglucosan,
mettant ainsi en évidence une accumulation des particules issues de la combustion locale de la
biomasse dans les basses couches. Les deux situations suivantes, correspondant a des conditions de
ventilation efficaces ont permis de caractériser I’'influence du transport longue distance en
association avec la contribution locale. Les concentrations en lévoglucosan pour ces deux situations
présentent des valeurs similaires, signe que la dispersion des émissions locales ainsi que I’advection
de particules plus lointaines sont comparables. La distinction entre ces deux périodes de
prélevement s’effectue par I’origine du transport longue-distance avec dans un cas une composante
océanique et dans le second, une composante continentale. Les mesures annexes de radionucléides
naturels tels que le ?°Pb et le "Be ainsi que le rapport des niveaux d’activité de ces deux
radionucléides confirment la distinction des périodes de prélévement effectuée.

La mesure du niveau d’activité volumique en *Cs pour les trois périodes montre des
variations significatives. La plus faible valeur est obtenue pour la période de bonne ventilation avec
une origine océanigque des masses d’air, une valeur intermédiaire est mesurée lors de la période de
ventilation réduite et enfin la plus forte valeur est obtenue dans le cas de bonne ventilation avec
une origine continentale. Le classement obtenu met ainsi en évidence la contribution longue
distance des particules issues de la combustion de la biomasse sur les augmentations significatives
des niveaux d’activité volumique en ’Cs et notamment la contribution des émissions en
provenance des territoires présentant des dépots surfaciques en **’Cs plus importants. Les émissions
locales contribuent dans une moindre mesure & la rémanence du **’Cs dans I’atmosphére. Afin que
celles-ci aient une contribution significative, il est alors nécessaire de se trouver en situation de
ventilation réduite permettant I’accumulation des particules localement émises dans les basses
couches. Toutefois, méme lors de telles situations, les niveaux d’activité volumique en *'Cs
atteints ne correspondent pas aux augmentations significatives observées dans le cas d’advection de

masses d’air continentales en provenance des territoires aux dépots surfaciques en **Cs importants.
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Figure 5.32 : Rétro-trajectoires associées a la période de mesure du 11 au 20 février 2003 pour les
stations, de gauche a droite, d’Alengon, Bordeaux, Charleville-Méziéres, Dijon, Orsay et la Seyne-

sur-Mer. Les rétro-trajectoires ont une durée de 120 heures et débutent a 12 UTC de chaque jour de

la décade de mesure.
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Figure 5.33 : Niveaux d’activité volumique en **'Cs durant la période de mesure du 11 au 20 février
2003 (barres pleines) et moyennes sur la période d’étude (barres hachurées) pour les stations du

réseau OPERA.

La décade de mesures du 11 au 20 février 2003 permet d’illustrer les conclusions de cette
partie. Cette période est associée pour I’ensemble du territoire francais et pour la quasi-totalité de
la durée des prélévements a un flux d’air continental avec des masses d’air en provenance de I’est
de I’Europe (figure 5.32). Les mesures de I’activité volumique du *¥'Cs pendant cette période

présentent des augmentations significatives pour I’ensemble des stations du réseau OPERA en
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comparaison des niveaux moyens respectifs sur I’ensemble de la période d’étude (figure 5.33). Cet
exemple confirme la contribution du transport longue-distance de particules issues de la combustion
de biomasse en provenance de territoires présentant un dépot surfacique en **Cs important. Méme
si la station de Bordeaux ne présente qu’une faible augmentation au regard du niveau moyen sur la
période d’étude, il apparait néanmoins que toutes les stations du réseau OPERA peuvent étre

impactées par ces épisodes, quelque soit leur localisation et leur position longitudinale.

5.6 - Conclusion

Apres avoir étudié les incendies de forét, ce chapitre s’est intéressé a I’utilisation du bois
comme moyen de chauffage durant I’hiver.

Une expérience en laboratoire reproduisant les conditions de combustion d’une cheminée
domestique a été réalisée. Elle a permis d’estimer le facteur d’émission du **'Cs par ce processus
dans I’atmosphére. Les particules issues de la combustion de la biomasse présentent un
enrichissement important en termes d’activité massique en **¥Cs, en comparaison de la matrice
source, le bois. Au regard des particules émises par I’érosion éolienne, ces particules se
caractérisent par une activité massique en **Cs significativement plus importante.

La contribution de filiére bois-énergie sur la remise en suspension du **Cs dans le
compartiment atmosphérique a été estimée a 10 Bq chaque année, & I’échelle du territoire
francais. Ce processus est ainsi également impliqué dans la rémanence atmosphérique du **¥'Cs.

Les données des sondes Nal, mesurant la concentration des descendants du ??Rn, ont permis
d’évaluer les conditions de dispersion des polluants particulaires dans les plus basses couches de
I'atmosphére. La réduction des conditions de ventilation durant I’hiver n’explique pas les
augmentations significatives de I’activité volumique en **¥'Cs observées au cours de cette saison,
amenant alors a impliquer la contribution d’un transport longue-distance. La saisonnalité des
niveaux d’activité massique en **Cs étaye cette conclusion.

Une étude de terrain a été réalisée afin de confirmer que la combustion de biomasse, a
partir de matrices présentant un marquage en **¥Cs plus important, avec un transport longue-
distance associé, est responsable des augmentations des activités massiques et volumiques en **Cs.
La réduction des conditions de dispersion dans les basses couches, accumulant les particules émises
localement, contribue a I’augmentation du bruit de fond ambiant durant I’hiver. Les augmentations
significatives des niveaux d’activité volumique en *¥'Cs correspondent, quant a elles, & des
advections de masses d’air continentales en provenance de territoires présentant un margquage en
37Cs plus importants. La concentration de particules issues de la combustion de biomasse étant
maximale pour la période de mauvaise ventilation, correspondant donc a la contribution des
émissions locales, les augmentations associées au transport longue-distance ne sont pas dues a une
intensité du terme source plus importante mais bien a une activité spécifique supérieure des

particules émises.
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CHAPITRE 6 : Synthese

Cette synthése a pour objectif de mettre en évidence les principales variations
caractéristiques des niveaux d’activité en **’Cs dans les aérosols pour chacune des stations, en

relation avec les différents processus identifiés et caractérisés au cours de cette étude.

6.1 - Caractéristiques du réseau OPERA

La figure 6.1 présente sous la forme d’un graphique a trois entrées I’activité volumique en
137Cs en fonction de la masse totale de particules en suspension et de leur activité massique en *’Cs
en regroupant I’intégralité des mesures du réseau OPERA, a I’exception de la station du Puy-de-
D6me, puisque ces mesures n’y sont pas disponibles. La considération de ces résultats de mesures
dans leur intégralité fait apparaitre les caractéristiques générales des particules porteuses du **Cs.

Les augmentations significatives de la masse totale de particules en suspension (TSP)
résultent majoritairement de la présence de grosses particules dans les basses couches de
I’atmosphere. Sur la figure 6.1, ces augmentations sont associées a des niveaux d’activité massique
en “'Cs faibles ou moyens. Conformément aux résultats du chapitre 3, cette tendance est
caractéristique des événements de transport de poussiéres minérales.

A I’opposé, les augmentations significatives de I’activité massique en *¥'Cs sont associées a
des niveaux de TSP majoritairement moyens ou faibles. Conformément aux résultats des chapitres 4
et 5, cette tendance est caractéristique des particules issues de la combustion de biomasse.

Sur cette figure synthétisant I’ensemble de la chronique OPERA depuis 2007, date a partir
de laquelle on lieu les pesée des filtres, aucun évenement ne se caractérise par des augmentations
significatives simultanées de niveau d’activité massique en *'Cs et du niveau en TSP. Les
augmentations significatives de I’activité volumique en *¥Cs résultent alors de I’augmentation de
I’'un des deux paramétres précédents ou de leur combinaison modérée.

La seconde partie de la figure 6.1 présente également sous la forme d’un graphique a trois
entrées I’activité volumique en **¥Cs en fonction du niveau d’activité volumique en “K et du rapport
des niveaux d’activité de ces deux radionucléides. Conformément aux résultats du chapitre 2, ces
deux mesures sont proportionnelles a la masse totale de particules en suspension et a I'activité
massique en **’Cs, respectivement.

Les mémes tendances que sur la premiére partie du graphique sont observées, sur une base
de données plus étendues (2000-2009).

Ces observations confirment d’une part que les particules & I’activité massique en **’Cs plus
élevée que la moyenne ne contribuent que faiblement a I’augmentation de la masse totale de
particules en suspension. Ces particules sont donc majoritairement de fines particules,
conformément aux résultats du chapitre 3, issues de processus de combustion. Ces particules vont
avoir une activité massique en **¥Cs proportionnelle & la contamination de la matrice source. Pour

les particules issues de la combustion de biomasse présentant un marquage significatif en **'Cs, leur
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transport va contribuer aux augmentations de I’activité volumique en **¥Cs, en fonction également
de leur concentration.

D’autre part, ces observations confirment que les événements de transport de poussiéres
sahariennes se caractérisent par de faibles activités massiques en **¥Cs et leur contribution aux
augmentations significatives de I’activité volumique en *’Cs va étre conditionnée par I’intensité de
I’événement.

Finalement, il apparait que les propriétés des particules remises en suspension par les
processus étudiés au cours de cette étude caractérisent I’ensemble des augmentations de I’activité

volumique en *¥'Cs.
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Figure 6.1 : Gauche : Activité volumique en **'Cs dans les aérosols (échelle de couleur en pBg.m?)
en fonction de la masse totale de particules en suspension (TSP) et de I’activité massique en *'Cs
des aérosols pour I’ensemble des stations du réseau OPERA a I’exception de la station du Puy-de-
Doéme. Droite : Activité volumique en **¥'Cs dans les aérosols (échelle de couleur en pBg.m™) en
fonction de I’activité volumique en “°K et du rapport des niveaux d’activité *’Cs / *°K pour

I’ensemble des stations du réseau OPERA a I’exception de la station du Puy-de-Déme.
6.2 - Caractéristiques des différentes stations du réseau OPERA

Cette partie reprend les principales caractéristiques des variations des niveaux d’activité
volumique en ’Cs pour les différentes stations OPERA en se basant sur les figures 6.2 et 6.3. Ces
graphiques décomposent les valeurs reportées dans la figure 6.1 pour chacune des stations.

6.2.1 - Alengon

La station d’Alencon se caractérise par le niveau d’activité moyen en *’Cs dans les aérosols
le plus faible de I’ensemble du réseau OPERA. Ce résultat s’explique par la localisation de cette

station dans une région ou la densité de dépdt en *'Cs est la plus faible du réseau, par le climat et

par I’influence prépondérante des masses d’air océaniques.

225



Egalement, il n’apparait que peu d’augmentations de la masse totale de particules en
suspension et des niveaux d’activité massique en **'Cs moyens, sans augmentation significative. Ces
deux observations montrent que cette station est peu influencée par les événements importants de
transport de poussieres sahariennes ou de transport de particules en provenance des territoires

fortement marqués par les dépots en **'Cs.

6.2.2 - Bordeaux

Bien qu’également soumise au climat océanique et a I’influence majoritaire des masses
d’air atlantiques, la station de Bordeaux présente un nombre plus important d’augmentations
significatives du niveau d’activité volumique en **’Cs. Ces augmentations se caractérisent par un
empoussiérement plus important que la moyenne et une activité massique en **Cs moyenne.

Cette tendance s’explique principalement par la contribution de panaches de poussiéres
sahariennes. Ayant contourné la péninsule ibérique, leur temps de transport est plus important que
dans le cas des panaches impactant La Seyne-sur-Mer. Une partie des plus grosses particules a alors
sédimenté, entrainant une diminution de la masse totale en suspension associée a une légere

augmentation de I’activité massique en **'Cs.

6.2.3 - Charleville-Méziéres

L’activité volumique en **¥Cs a la station de Charleville-Méziéres se caractérise par des
augmentations significatives importantes, multipliant le bruit de fond ambiant jusqu’a plus de 4 fois
la valeur moyenne.

Ces augmentations significatives des niveaux d’activité volumique en *Cs apparaissent
conditionnées par I’activité massique des particules, la masse totale de particules en suspension
apparaissant quant a elle secondaire. Ajoutées a la saisonnalité marquée, ces observations
impliquent majoritairement I’utilisation du bois-énergie dans la rémanence atmosphérique du **¥'Cs.
La simultanéité de ces augmentations avec les autres stations les plus proches et la mise en
évidence par le tracé de rétro-panaches, montrent que celles-ci résultent majoritairement de
transports a grandes échelles en provenance des territoires fortement marquées par les retombées

de I’accident de Tchernobyl.

6.2.4 - Clermont-Ferrand

La principale caractéristique de la station de Clermont-Ferrand est sa position géographique
centrale. Cette station se trouve ainsi sous I’influence intermittente d’épisodes de transport de

poussieéres sahariennes, de masses d’air en provenance de I’est de I’Europe ainsi que de masses

d’air océaniques.
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Les niveaux d’activité volumique en **'Cs sont ainsi dans la moyenne du réseau OPERA, tout
comme les niveaux d’empoussiérement ou d’activité massique en **’Cs. Egalement, les variations
observées sont moins significatives que pour les autres stations.

La rémanence atmosphérique du *'Cs au niveau de cette station résulte donc d’une

influence modérée des différents processus étudiés.

6.2.5 - Dijon

Les niveaux d’activité volumique en **¥'Cs se caractérisent par des augmentations
significatives importantes en comparaison du niveau moyen. Le maximum atteint sur I’ensemble de
la chronique OPERA et toutes stations de plaine confondues est mesuré a cette station.

La majorité des augmentations de I’activité volumique correspond a des augmentations
significatives de I’activité massique en **’Cs. Ces augmentations ont lieu principalement en hiver et
peuvent atteindre 40 Bq.kg® lors d’épisodes d’advection de masses d’air continentales. Les
tendances observées a cette station présentent de fortes analogies avec celles de Charleville-
Mézieres, dues a leur position géographique sous influence continentale.

La rémanence atmosphérique du ™’Cs au niveau de cette station résulte alors
principalement de I’utilisation du bois-énergie.

6.2.6 - Orsay

La station d’Orsay occupe une position centrale entre la station d’Alengon, principalement
influencée par le climat océanique, et les stations de Charleville-Méziéres et Dijon, subissant un
climat semi-continental. Les variations significatives observées, provenant d’un transport longue-
distance, correspondent ainsi aux mémes tendances observées sur les stations voisines.

En raison du transport plus important, les augmentations de I’ensemble des paramétres se
trouvent atténuées au niveau de cette station. Les profils observés se rapprochent alors de ceux de
la station de Clermont-Ferrand, sans prépondérance d’un parametre sur les variations de I’activité

volumique.

6.2.7 - Puy-de-Déme

La station du Puy-de- Dome est la seule station d’altitude du réseau OPERA (1 465 m). Elle
présente des augmentations des niveaux d’activité volumique en **¥Cs et “°K plus importantes que
pour les stations de plaine, avec des maximums de 2.33 + 0.26 et 72 + 9 pBq.m™ respectivement.
Les moyennes de ces deux radionucléides sont toutefois similaires a celles observées pour les
stations de plaine et relativement proches de celles de la station de la Seyne-sur-Mer.

Les niveaux d’activité volumique en **Cs présentent une saisonnalité, mais a I’inverse des
stations de plaine, un maximum est observé au printemps, un maximum secondaire a I’automne, et

un minimum de I’activité en **'Cs durant les mois d’hiver (figure 6.4). Les précédentes études
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menées sur cette station ont mis en évidence une relation entre les niveaux d’activité en **'Cs et
les concentrations en Ca®* permettant de conclure & une remise en suspension d’origine minérale du
37Cs durant la période estivale (Bourcier, 2009).

Le profil de cette station est tres nettement différents des profils déja étudiés. L’activité
volumique en “K couvre une étendue de valeurs beaucoup plus importante en comparaison des
autres sites et I’activité volumique en *’Cs apparait é&tre directement liée aux variations de
I’activité en “K. Il en résulte alors un lien faible entre les variations de I’activité volumique en *’Cs
et les variations du rapport des niveaux d’activité **Cs / “K.

Ce profil obtenu est alors caractéristique d’une station fortement influencée par les

épisodes de transport de poussieres minérales.
6.2.8 - La Seyne-sur-Mer

L’activité volumique en **¥'Cs a la station de la Seyne-sur-Mer présente le niveau moyen le
plus important du réseau avec 0.49 pBg.m™. Les augmentations observées & cette station sont
significatives et fréquentes.

La masse totale de particules en suspension présente une plage de valeurs importantes et un
niveau minimum élevé en comparaison des autres stations. A I’inverse, I’activité massique en **'Cs
ne présente pas de grandes variations et un niveau moyen relativement bas. L’activité volumique
résultante en *'Cs apparait alors étre directement conditionnée par la masse de particules en
suspension et donc par I’intensité de I’évenement de transport de particules.

Le profil obtenu est comparable a celui de la station du Puy-de-Ddme et caractéristique de

I’influence majoritaire des épisodes de transport de poussieres sahariennes.
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Figure 6.2 : Activité volumique en **'Cs dans les aérosols (échelle de couleur en pBg.m™) en fonction de la masse totale de particules en suspension (TSP)

et de I’activité massique en **'Cs des aérosols pour (de gauche a droite) les stations d’Alencon, Bordeaux, Charleville-Méziéres, Clermont-Ferrand, Dijon,

Orsay et La Seyne-sur-Mer.
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Figure 6.3 : Activité volumique en *'Cs dans les aérosols (échelle de couleur en pBg.m?) en fonction de I’activité volumique en “K et du rapport des
niveaux d’activité **¥'Cs / “°K pour (de gauche a droite) les stations d’Alencon, Bordeaux, Charleville-Méziéres, Clermont-Ferrand, Dijon, Orsay, Puy-de-

Déme et La Seyne-sur-Mer.
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Figure 6.4 : Moyennes mensuelles de I’activité volumique en *'Cs & la station du Puy-de-Déme,

pondérée par la moyenne sur la période d’étude.
6.3 - Conclusion

Ces différentes observations montrent que la représentation de I’activité volumique en *'Cs
en fonction de la masse totale de particules en suspension et de I’activité massique en *’Cs, ou en
fonction de leurs estimations, permet de renseigner sur les processus participant a la rémanence de
ce radionucléide pour chaque station.

La position géographique des stations est déterminante dans I’implication des différents
processus de remise en suspension du ’Cs, confirmant la prédominance du transport longue

distance sur la rémanence de ce radionucléide.
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Conclusion

Les principaux processus engagés dans la rémanence atmosphérique d’un radionucléide
artificiel, le ¥Cs, au niveau des stations du réseau OPERA, ont été identifiés, étudiés et

caractérisés au cours de cette étude.

Plusieurs méthodes d’analyses statistiques considérant les séries temporelles des mesures
décadaires du **Cs et le calcul des rétro-trajectoires associées ont permis de localiser les régions
participant & la remise en suspension du **¥Cs. La méthode de classification simple de I’origine des
masses d’air, ainsi que la méthode d’analyse des temps de résidence et des champs de probabilité
conditionnelle ont montré I’implication du transport longue distance sur les variations significatives
des niveaux d’activité volumique en **'Cs.

L’application de la méthode des champs de contribution, considérant les mesures sur
I’ensemble de la période d’étude, de 2000 a 2009, et le tracé de plus de 47 000 rétro-trajectoires a
permis une localisation plus précise des principales régions impliquées dans la rémanence du **'Cs,
ainsi qu’une hiérarchisation entre ces régions. L application de cette méthode d’analyse statistique
a des mesures complémentaires, telles que I’activité massique en **'Cs et la masse totale de
particules en suspension, a ensuite permis de mettre en évidence les principales caractéristiques

des processus a étudier pour chacune des régions identifiées.

La région saharienne est apparue comme I’une des régions privilégiées de remise en
suspension du **¥Cs, caractérisée par le transport de grandes quantités de particules et une faible
contribution aux augmentations de I’activité massique en *’Cs, en relation avec les densités de
dépots observées dans cette région. Plusieurs moyens techniques complémentaires ont été utilisés
pour détecter le passage des panaches de poussieres sahariennes au niveau des stations OPERA. Une
relation a ainsi pu étre établie entre ces évenements de transport de particules et les
augmentations significatives des niveaux d’activité en *’Cs.

La station de la Seyne-sur-Mer est la plus fréquemment impactée par le transport de
poussieres sahariennes, suivie de la station implantée au sommet du Puy-de Dome. En raison de
I"altitude de transport de ces épisodes, les événements impactant la station du Puy-de-Déme sont
plus intenses et entrainent les augmentations les plus significatives de I’ensemble du réseau OPERA.
Sur I’ensemble de la période d’étude, ces deux stations présentent des niveaux moyens d’activité
en ¥*'Cs trés proches.

Lors d’un épisode d’intensité exceptionnel, permettant une détermination journaliére, il est
apparu que le niveau d’activité volumique en *¥'Cs pouvait étre supérieur a 4 uBgq.m=, pour un
niveau moyen en France de 0.32 pBg.m™.

Enfin, le recensement d’un grand nombre d’événements significatifs a permis de quantifier
I’export total en **'Cs de ces événements, estimé entre 10™ et 10" Bq par an. A I’échelle de la
France, le dépdt annuel moyen associé & ces événements est inférieur & 1 Bg.m?, soit une

contribution inférieure a 1 % des dépdts surfaciques antérieurs. Pour une station aux
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caractéristiques représentatives du réseau OPERA, ces évenements contribueraient pour 30% au

bruit de fond ambiant en **Cs.

Les territoires fortement impactés par les retombées de I’accident de Tchernobyl ont été
identifiés comme les principaux contributeurs a la rémanence atmosphérique du **’Cs au niveau des
stations OPERA. La caractérisation de I’épisode d’incendies de forét en 2002 dans I’est de I’Europe
a mis en évidence que ces évenements peuvent étre a I’origine d’un transport de particules
porteuses de ce radionucléide sur de trés grandes distances et entrainer des augmentations
significatives des niveaux d’activité en **'Cs a plusieurs milliers de kilométres.

Bien que d’autres évenements de grande ampleur se soient produits sur d’autres territoires,
les situations météorologiques correspondantes n’ont pas transporté les panaches de fumées en
direction des stations du réseau OPERA. Ainsi, seuls les événements de grandes ampleurs dans les
territoires fortement marqués ont pu étre caractérisés. Les incendies a I’échelle régionale n’ont
montré aucune implication dans les augmentations significatives des niveaux d’activité en **Cs.

Une estimation des quantités totales de **’Cs remis en suspension & I’échelle de la saison sur
I’ensemble des territoires présentant un marquage important en **¥'Cs a été réalisée. Il est ainsi
estimé qu’annuellement, de I’ordre de 10 Bg de *’Cs sont remis en suspension dans I’atmosphére

par I’ensemble des incendies en Europe ainsi qu’en Fédération de Russie.

La combustion de bois comme moyen de chauffage durant I’hiver est le dernier processus
identifié comme ayant une implication significative dans la rémanence atmosphérique du **Cs.

Une expérience en laboratoire reproduisant les conditions de combustion d’une cheminée
domestique a permis d’estimer le facteur d’émission du **'Cs par ce processus, dans I’atmosphére.
Les particules émises se caractérisent par une activité massique en *’Cs significativement plus
importante que la moyenne mesurée sur le réseau OPERA. Ces résultats ont permis d’estimer la
contribution de filiére bois-énergie sur la remise en suspension du **¥Cs dans le compartiment
atmosphérique a 10 Bq chaque année, a I’échelle du territoire francais.

La mesure de la concentration des descendants du ?Rn par les sondes Nal, a montré que la
réduction des conditions de ventilation durant I’hiver n’est pas suffisante pour expliquer les
augmentations significatives de I’activité volumique en **'Cs observées au cours de cette saison.

Les résultats d’une étude de terrain ont alors montré que le transport longue-distance de
particules issues de la combustion de biomasse, a partir de matrices présentant un marquage en
137Cs plus important, était responsable des augmentations des activités massiques et volumiques en
B¥7Cs. La réduction des conditions de dispersion dans les basses couches, accumulant les particules
émises localement, contribue quant a elle a I'augmentation du bruit de fond ambiant durant

I’hiver.

La position géographique des stations de prélévement est apparue déterminante dans
I’implication des différents processus étudiés. Ainsi, les variations de I’activité volumique en **'Cs
de la station la plus méridionale sont apparues conditionnées par la fréquence et I’intensité des

évenements de transport de poussiéres sahariennes. La méme observation a été faite a la station
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d’altitude située au sommet du Puy-de-Déme. En revanche, pour les stations situées sur la partie
est de la France, Dijon et Charleville-Mézieres, les augmentations des niveaux d’activité volumique
en *'Cs sont principalement dues au transport de particules issues de la combustion de biomasse et

sont conditionnées par leur activité massique.

Pour affiner les enseignements de ces travaux, plusieurs études peuvent étre mises en
perspective. Tout d’abord, la détermination de la phase porteuse du *’Cs permettrait de mieux
appréhender le transport longue distance observé au cours de cette étude. La comparaison de la
phase porteuse observée dans les aérosols avec celle observée dans les matrices émettrices
permettrait également de compléter la compréhension de I’implication des différents processus
identifiés. Cette comparaison pourrait alors servir de base a I’étude physique des processus
identifiés. Les niveaux d’activité observés a I’heure actuelle étant a I’état de trace, il pourrait étre
envisagé dans un premier temps de coupler aux mesures de routine du **’Cs un systéme de
comptage optique des particules équipé en amont d’un systeme de séparation des aérosols en
fonction de leur diamétre. La détermination directe de la phase porteuse du **'Cs demanderait des
temps de prélevement inévitablement longs et pourra étre envisagée consécutivement a une

amélioration des techniques de prélévement.

Dans la continuité de I’étude menée sur la combustion de biomasse, il apparait intéressant
de déterminer I’activité des fumées d’incendies afin de pouvoir calculer le facteur d’émission de ce
processus. Cet objectif implique alors de devoir analyser au préalable I’ensemble des systémes
soumis a ce processus (sol, litiere, végétation, ...) ainsi que de pouvoir réaliser des préléevements
atmosphériques a proximité immédiate des incendies. Ces implications amenent a se placer dans un
environnement sous contréle comme dans le cas d’incendies expérimentaux. ( Kashparov et al.
(2000) et Yoschenko et al. (2006).

La sélection des périodes de prélevement sous I'influence majoritaire d’un des principaux
processus impliqués dans la rémanence atmosphérique du ’Cs, permettrait de parfaire leur
caractérisation. La majorité de ces processus pouvant étre couplée a des modeles de prévision, il
apparait envisageable de réaliser en routine des prélévements en distinguant chacun des processus

afin de mettre en évidence leurs propriétés.

Cette étude s’étant consacrée a la caractérisation des principaux processus impliqués dans
la rémanence atmosphérique du **'Cs, il peut étre envisagé de compléter ces travaux par I’étude de
processus dits secondaires, dont I’influence serait moins manifeste mais qui participeraient tout de
méme, a des échelles spatio-temporelles plus réduites a la remise en suspension de ce
radionucléide. Une premiere piste pourrait étre ainsi I’influence des pollens. Egalement, on pourra
s’intéresser a I’influence des embruns dans les environnements cotiers dans le cas de rejets liquides
pour I’étude plus globale de radionucléides artificiels autres que le *’Cs. Afin d’affiner I’étude de
la remise en suspension a une échelle locale, des expérimentations peuvent étre envisagées avec

des prélevements couplés a différentes hauteurs ou avec différents couverts de sol. Ces
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perspectives d’étude compléteraient les différents processus déja caractérisés au cours de ces

travaux.

Ayant une connaissance quantitative des principaux processus impliqués dans la rémanence
atmosphérique du **'Cs, il serait également possible de simuler une contamination et d’en
modéliser son évolution en fonction de la sensibilité aux différents processus de plusieurs
environnements. |l serait ainsi possible d’estimer la période de disparition de radionucléides
d’intérét en fonction des environnements contaminés et d’estimer la contribution de la remise en

suspension sur I’activité atmosphérique a différentes échelles de temps.

Dans son ensemble, cette étude a apporté plusieurs éléments nécessaires a la
compréhension de I’évolution spatio-temporelle des niveaux d’activité de radionucléides artificiels
dans le compartiment atmosphérique. Elle permettra ainsi d’affiner les prévisions des transferts de
contamination en fonction des environnements contaminés et de mieux appréhender I’évolution
post-accidentelle attendue a moyen et long termes, suite a un rejet atmosphérique anormalement

élevé.
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Résumé

Les stations atmosphériques de I’observatoire permanent de la radioactivité dans
I’environnement mesurent depuis 1959 les niveaux d’activité de radionucléides naturels et
artificiels dans les aérosols. Aujourd’hui, le Cs-137 (30.07 ans), radionucléide artificiel issu des
essais nucléaires atmosphériques et de divers accidents, est encore mesuré, a I’état de traces dans
les basses couches de I’atmosphére, bien qu’il n’existe plus de rejet significatif. Cette étude s’est
intéressée a identifier et caractériser les processus qui expliquent sa rémanence.

Les territoires fortement impactés par les retombées de I’accident de Tchernobyl sont apparus
les principaux contributeurs a la rémanence atmosphérique du Cs-137 dans les aérosols prélevés en
France. Dans ces régions, les incendies de forét constituent le processus de remise en suspension du
Cs-137 le plus significatif durant la saison seche et a I’origine d’épisodes de transport longue
distance. Il est estimé qu’annuellement de I’ordre de 10" Bq de Cs-137 sont réintroduits dans
I’atmosphére par ce processus.

En relation avec de fortes augmentations de la masse totale de particules en suspension, le
Sahara est la seconde région contribuant a la rémanence du Cs-137 dans le compartiment
atmosphérique au travers d’épisodes de transport de poussieres sahariennes. Il est estimé que
I’ensemble de ces événements contribue en moyenne pour 1/3 du bruit de fond ambiant en Cs-137 a
I’échelle de la France.

Le dernier processus identifié est I'utilisation de bois comme moyen de chauffage durant
I’hiver. Bien que le facteur d’émission de ce processus soit faible, I’étendue spatiale des régions
sources et les quantités utilisées durant I’hiver font de ce processus un terme source significatif au
regard des niveaux moyens & I’état de traces. A I’échelle de la France, de I’ordre de 10" Bq de Cs-
137 sont réintroduits dans I’atmosphére par ce processus. Durant cette saison, la diminution des
conditions de ventilation dans les basses couches de I’atmosphére entraine une élévation du niveau
moyen tandis que les augmentations significatives de I’activité volumique sont dues a un transport
longue distance en provenance de I’est de I’Europe.

Mots-clefs : *’Cs, Remise en suspension, Rétro-dispersion, Poussiéres sahariennes, Incendies, Bois
de chauffage.

Abstract

Since 1959, atmospheric sampling stations of the environmental radioactivity permanent
observatory measure both natural and artificial radioactivity in ambient air. Nowadays, Cs-137
(30.07 years), an artificial radionuclide mainly issue from atmospheric weapons tests and several
accidents, is still measured at trace level in the lower atmosphere although there is no significant
release anymore. This study has aimed to identify and to characterize the processes which explain
this persistence.

Areas highly contaminated by Chernobyl accident are the major contributors to the Cs-137
atmospheric persistence in France. In these areas, wildfires are the most significant resuspension
processes during the dry season and can lead to long range transport events. Around 10** Bq of Cs-
137 are yearly resuspended by this process.

In connection with significant increases of total suspended particles, Sahara is the second area
involved in the atmospheric Cs-137 persistence due to dust transport events. The whole of these
events has a mean contribution of around 1/3 of the Cs-137 background level at the French scale.

The last identified process is the wood burning during winter. Even if its emission factor is low,
spatial extent of source areas and quantities used at the season scale do of wood burning a
significant process compared to ambient trace levels. At the French scale, around 10** Bq of Cs-137
are yearly resuspended by this process. During this season, the decrease of ventilation conditions in
the lower atmosphere leads to an increase of the background level whereas significant increases are
due to long range transport events from Eastern Europe.

Key-words: **'Cs, Resuspension, Back-dispersion, Saharan dust, Wildfires, Wood-burning.
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