N

N

Etude du 210Pb d’origine atmosphérique dans lair, la
neige, les sols et les sédiments: mesures, inventaires et
interprétation a ’échelle globale

Nicolas Preiss

» To cite this version:

Nicolas Preiss. Etude du 210Pb d’origine atmosphérique dans l’air, la neige, les sols et les sédiments:
mesures, inventaires et interprétation a 1’échelle globale. Ingénierie de ’environnement. Université
Joseph-Fourier - Grenoble I, 1997. Francais. NNT: . tel-00765239v2

HAL Id: tel-00765239
https://theses.hal.science/tel-00765239v2

Submitted on 14 Dec 2012

HAL is a multi-disciplinary open access L’archive ouverte pluridisciplinaire HAL, est
archive for the deposit and dissemination of sci- destinée au dépot et a la diffusion de documents
entific research documents, whether they are pub- scientifiques de niveau recherche, publiés ou non,
lished or not. The documents may come from émanant des établissements d’enseignement et de
teaching and research institutions in France or recherche francais ou étrangers, des laboratoires
abroad, or from public or private research centers. publics ou privés.


https://theses.hal.science/tel-00765239v2
https://hal.archives-ouvertes.fr

TN DE LA RECHERCHE SCIIE\IGTJIFIEEE
R

107678

LABORATOIRE

DE GLACIOLOGIE

ET GEOPHYSIQUE

DE L’ENVIRONNEMENT

Associé a ’'UNIVERSITE JOSEPH FOURIER - GRENOBLE I

Etude du *°Pb d’origine atmosphérique
dans Pair, la neige, les sols et les sédiments:

Mesures, inventaires et interprétation a I’échelle globale

Nicolas PREISS

These de doctorat de 1'Université Joseph Fourier - Grenoble I
(Arrétés ministériels du 5 Juillet 1984 et 30 mars 1992)

Spécialité : Géophysique et Géochimie
Date de la soutenance : 30 janvier 1997

Composition du jury :

M. Laurent CHARLET Président

M. Jean-Pierre LACAUX Rapporteur
M. Michel SERVANT Rapporteur
M. Yves BALKANSKI Examinateur

Mme Marie-Antoinette MELIERES Examinateur
M. Jean JOUZEL Directeur de Thése

Laboratoire de Glaciologie et Géophysique de I’Environnement - CNRS
Tél (33) 04.76.82.42.00 - Fax (33) 04.76.82.42.01
54, Rue Moliére - BP 96 - 38402 Saint Martin d’Héres Cedex France

® sciEncEs Ye
%GRENOBLE 7

’VERS|T A\Q

N —




TS TR T /523
” DOUBLE

CENTRE NATIONAL DE LA RECHERCHE SCIENTIFIQUE %

LABORATOIRE

DE GLACIOLOGIE

ET GEOPHYSIQUE

DE L’ENVIRONNEMENT

Associé a PUNIVERSITE JOSEPH FOURIER - GRENOBLE I

Etude du *°Pb d’origine atmosphérique
dans ’air, 1a neige, les sols et les sédiments:

Mesures, inventaires et interprétation a I’échelle globale

Nicolas PREISS

Thése de doctorat de I'Université J oseph Fourier - Grenoble 1
(Arrétés ministériels du 5 Juillet 1984 et 30 mars 1992)

Spécialité : Géophysique et Géochimie

Date de la soutenance : 30 janvier 1997

Composition du jury : eU\OTHEQ S o

SCIENCES
¢ GRENOBLE <

VIvERsITAYS

Q}\

M. Laurent CHARLET Président
M. Jean-Pierre LACAUX Rapporteur

M. Michel SERVANT Rapporteur

M. Yves BALKANSKI Examinateur

Mme Marie-Antoinette MELIERES Examinateur

M. Jean JOUZEL Directeur de Thése

Laboratoire de Glaciologie et Géophysique de I’Environnement - CNRS
Tél (33) 04.76.82.42.00 - Fax (33) 04.76.82.42.01
54, Rue Moliére - BP 96 - 38402 Saint Martin d’Héres Cedex France

Ap J88 Ao
A e e e R SR B e e




Avant-Propos

Je remercie Michel Pourchet et Marie-Antoinette Mélieres pour m’avoir suivi et
supporté pendant ces trois années passées au Laboratoire de Glaciologie.

Je remercie également Jean-Francis Pinglot pour son assistance technique et ses
conseils.

Je remercie particulierement Patrick Wagnon pour avoir sacrifié sa sueur a la
récolte et au pompage des pluies de I'Altiplano bolivien. Sans Iui il ny aurait aucune
donnée de flux de dépét de 2'°Pb mesuré en Amérique du Sud.

Je remercie aussi Christian Vincent qui m'a permis d'effectuer les prélévements
de couches d’hiver de neige sur les glaciers alpins. Surtout que ces missions lui ont
couté quelques plaquettes de chocolat.

Je remercie Jean Mallet de 'ORSTOM pour avoir prélevé bénévolement et sans
conditions des échantillons de sols au fin fond de la brousse camerounaise. Ces sols
judicieusement choisis ont permis d'enrichir notablement le nombre de données de
#°Pb en Afrique.

Je remercie enfin mon grand maitre et gourou, Christophe Genthon, qui m'a initié
aux arts de la modélisation et accompagné pour une partie de ce travail. Hélas, les
principes de ces arts virtuels ne se sont pas correctement imprimés dans mon cortex
cérébral.

Je remercie tous les membres du jury pour avoir accepté de perdre une partie de
leur temps a la lecture de cet ouvrage et, surtout, d’accepter de le juger.

Je remercie encore Nicole Hermann, ingénieur de recherche a I'Université Pierre
Mendés-France, pour son aide concernant la rédaction de ce mémoire. Merci tata.

Je ne remercie pas la société qui génére des docteurs destinés a étre chercheur
d’emploi.

Cette thése est dédiée a Micheéle, Cécile et Axelle et a tous ceux que jaime.




Résumé

L’étude présentée ici concerne la répartition du #'°Pb atmosphérique & I'échelle
globale dans I'environnement. Ce travail débute par une étude expérimentale
concernant les mesures de flux de dép6t atmosphérique de ?'°Pb dans les pluies, les
sols et la neige. Une base de données a ensuite été construite en regroupant les
mesures effectuées ces quatre derniéres décennies. Celle-ci se focalise sur les
concentrations de 2'°Pb dans l'air de surface et sur les flux de dépdt d'origine
atmosphérique mesurés aux interfaces atmosphére-surface terrestre (collecteurs
artificiels, sols et neige) et eau-sédiment. Cette base de données est ensuite exploitee.
Les données de #'°Pb atmosphérique sont analysées qualitativement en termes de
transport (circulation atmosphérique) et de mécanismes de dépdt, et utilisées
quantitativement pour la validation d'un modele de circulation générale (GCM). En
derniere partie, les données de flux de dép6t de ?'°Pb a I'interface eau-sédiment sont
comparées statistiquement aux données de flux de dépdt atmosphérique. Cette
comparaison est appliquée a I'étude des transferts entre I'atmosphére et les sédiments

et permet ainsi de distinguer quatre différents types de réservoirs aquatiques.




Abstract

The present study concerns the atmospheric #°Pb large scale distribution in the
environment. This work begins with an experimental study concerning 2'°Pb
atmospheric deposition flux measurements in rain, soils, and snow. A database has
then been built grouping measurements performed during the last forty years. This
database focuses on 2'°Pb concentration in surface air and deposition fluxes measured
at the atmosphere-Earth’s surface (artificial collectors, soils, and snow) and water-
sediment interfaces. The database is then exploited. Atmospheric 2°Pb data are
analysed qualitatively in terms of transport (atmospheric circulation) and deposition
mechanisms, and used quantitatively for the validation of a general circulation model
(GCM). In the last part, water-sediment flux data are statistically compared with
atmospheric deposition flux data. This comparison is applied to the study of
atmosphere-sediment transfert and leads to distinguished four different classes of

aguatic systems.
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| - Généralités

1. Introduction

La pollution d'origine anthropique a sensiblement augmente depuis le siecle
dernier, tout d'abord avec la révolution industrielle et, plus récemment, avec l'industrie
nucléaire civile et militaire. Les divers polluants: radioéléments, métaux lourds, gaz a
effet de serre, etc., engendrés par ces industries se répartissent dans I'environnement
et ont des conséquences sur le climat et les écosystemes.

La distribution & grande échelle de ces polluants sur la planéte s’effectue, soit par
la circulation atmosphérique, soit par la circulation des eaux (fleuves, océans,...). Dans
la distribution atmosphérique, les éléments chimiquement actifs se fixent aux aérosols
et, aprés des temps de résidence variables, se déposent a la surface terrestre via les
processus de deépst sec et humide. Les processus de distribution et de dépc”)t'
atmosphériques sont a priori assez similaires lorsque les polluants sont associés a des
aérosols de taille comparable. Ainsi I'étude de la répartition d’un seul élément apporte-
t-elle des informations essentielles a I'étude du cycle de ces aérosols et donc de ces
polluants.

Le travail présenté ici concerne I'étude de la distribution globale du #*°Pb d'origine
atmosphérique dans I'environnement. Cette étude permet d'acceder a une meilleure
compréhension des mécanismes climatiques (circulation générale et précipitations) et
environnementaux (transport, dépét et transferts des polluants sous forme d'aérosols).

Le 2°Pb (période radioactive: 22.3 ans) est un radioélément naturel terrigéne de
la famille radioactive de I”®U. Il est généré en continu dans l'atmosphére par
l'intermédiaire du 222Rn (période radioactive: 3.8 jours), un gaz rare radioactif. Ge
dernier est produit dans la croite terrestre et s'échappe de la surface des continents
non-englacés vers I'atmosphére. Son taux d'émanation est globalement constant a
I'échelle du sigcle. Le 2"°Pb ainsi formé dans I'atmosphére se fixe rapidement aux
aérosols submicroniques et est réparti autour du globe par la circulation atmosphérique
générale. Il se dépose ensuite dans différents milieux naturels par les processus de
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dépbts sec et humide. Il est alors transféré entre ces différents milieux et disparait par
désintégration radioactive aprés environ un siecle (i.e. 5 périodes radioactives). La
contribution du 2'°Pb d'origine anthropique est négligeable comparée a la contribution
naturelle.

L’étude présentée ici concerne la répartition du #’°Pb atmosphérique a I'échelle
globale dans I'environnement et se focalise sur les principaux types de milieux naturels:
air, sols, neige et sédiments.

Le travail effectué concerne tout d’abord les mesures de flux de dépot
atmosphérique de 2'°Pb. Cellesci ont été élaborées au laboratoire dans les pluies, les
sols et la neige. Une interprétation des résultats est présentée, basée sur I'analyse des
processus climatiques locaux sur les sites de mesure.

Une base de données a ensuite été construite en regroupant les mesures
publiées ces derniéres décennies et les mesures effectuées au laboratoire. Cette base
de données se focalise sur les concentrations de '°Pb dans I'air de surface et sur les
flux de dépét d'origine atmosphérique. Ces derniers sont mesurés, d'une part a
linterface atmosphére-surface terrestre (collecteurs artificiels, sols et neige), d'autre
part a linterface eau-sédiment.

Cette base de données est ensuite exploitée. Dans un premier temps, les
données de ?'°Pb atmosphérique mesurées a l'interface atmosphére-surface terrestre
(concentrations et flux de dépdt) sont analysées qualitativement en termes de transport
(circulation atmosphérique) et de mécanismes de dépét. Cette analyse permet la mise
en évidence de comportements régionaux et globaux. Ces données sont ensuite
analysées quantitativement par une comparaison avec des données simulées dans des
modgles de circulation générale (GCM). Cette application permet la validation de ces
modeles. Dans cette optique, la base de données est triée et synthétisée afin d'étre le
mieux adaptée aux comparaisons entre les observations et les simulations.

En derniére partie, les données de flux de dép6t de #°Pb a l'interface eau-
sédiment sont comparées statistiguement aux données de flux de dépét
atmosphérique. Cette derniere analyse est appliquée a 'étude des transferts de #'°Pb
entre I'atmosphére et les sédiments pour différents types de réservoirs aquatiques: lacs
et étangs, tourbieres et marais, grands lacs, zones cotiéres, et océans profonds.
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2. Origine et cycle du 2'°Pb

Le 2'°Pp est un radioélément naturel qui appartient & la famille radioactive de
I'uranium-238 (Table 1.1). Ce dernier est présent, a des concentrations trés variables,
dans tous les sols et les roches de la planéte. Parmi la filiation radioactive, un des
ascendants du 2'°Pb, le 2?Rn (demi-vie: 3.8 jours), est un gaz rare. Cet état confere au
222R |es propriétés de pouvoir s'échapper de la crolte terrestre, de se répartir dans
latmosphére avec la circulation générale, et d'étre chimiquement inactif. Ses
descendants jusqu'au 2'°Pb étant tous des radioéléments & courte période, on peut
considérer que toutes les pertes de **Rn dans l'atmosphere correspondent a des
sources de 2'°Pb atmosphérique. Du fait de son temps de vie limité, seul le **’Rn situé
dans les couches trés superficielles du sol et des roches peut s'échapper dans
I'atmosphére en diffusant par les pores, failles et interstices présents dans le milieu.
Le taux d'émanation du ?Rn dans l'atmospheére est donc spatialement variable
puisqu'il dépend de la nature des sols et des roches (contenu en *°Ra, porosité,
humidité, etc.). Cependant, étant donné la vitesse de déplacement des masses d'air
et le temps nécessaire pour obtenir I'équilibre radioactif de régime du *°Pb & partir du
22pn I'étude des sources de 2'°Pb dans I'atmosphére intégre obligatoirement de tres
grandes surfaces. Les mesures des taux d'emanation de #22Rn sont actuellement trop
éparses pour pouvoir définir des taux régionaux moyens. Du fait de la faible
concentration de 2°Ra dans les eaux océaniques (environ 100 fois moins que dans les
sols et les roches, en moyenne), on consideére que les taux d'émanation du ?*Rn au-
dessus des océans et des mers sont négligeables. Il en est de méme pour la glace des
calottes polaires (Antarctique, Groenland) qui ne contient pratiquement pas de *°Ra
et qui empéche le ??Rn de s'échapper des socles rocheux situés en-dessous. D'autres
facteurs peuvent influencer les émanations & grande échelle de *?Rn dans
I'atmosphére comme, par exemple, la couverture neigeuse et les sols gelés qui
affectent d'immenses étendues dans I'némisphére nord (Sibérie, Alaska, Canada, etc.)
pendant I'hiver boréal. Cependant, si ces éléments diminuent les taux d'émanation, leur
influence n'est pas bien quantifiée. On retiendra donc, comme source de ?'°Pb
atmosphérique, seulement les continents non-englaceés. On peut noter que ces

derniers sont répartis de fagon assez hétérogéne sur le globe.
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Table 1.1: Famille radioactive de l'uranium 238

yzs 234
02U 45 10%ns 2510°ans
24Pg
91 Pa 1.18 mn
Y
4T 207
QOTh 241 7510 ans
g \C
Y
226Ra
83Ra 1620 ans
g7l
\'d
222Rn
ssRN 38]
218At
55At / ~2s
v o
Po 218Po 214P0 210P0
84 3.05mn 1610*s 138.4]
! 77
v/
. 214Bi 21GBi
BBBI 19.7 mn 501j
vV \Z
Pb 214Pb 210Pb 206Pb
82 26.8 mn 22.3 ans ' stable
v v
2107 26T
giTl 13mn 4.19mn
v
206H /
Hg g
80 8 mn
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Dés sa formation dans I'atmosphére, le #°Pb se fixe trés rapidement aux aérosols
submicroniques contenus dans l'air (Talbot and Andrew, 1983; Sanak et al., 1981;
Martell and Moore, 1974). Il se répartit alors autour du globe par la circulation
atmosphérique générale en suivant les courants dominants. Cependant, contrairement
au 222Rn qui disparait uniquement de I'atmospheére par désintégration radioactive, le
21%pp fixé aux aérosols est, soit lessivé par les précipitations (dépét humide), soit
déposé, a un moindre degré, par dépdt sec. Sa disparition par désintégration
radioactive est négligeable devant ces deux processus de dépdt (sec et humide) du fait
de sa période radioactive de 22.3 ans qui est longue comparée aux temps de résidence
des aérosols atmosphériques (de quelques jours & quelques semaines). Le ?'°Pb
atmosphérique se dépose dans tous les milieux naturels; on le retrouve ainsi dans les
sols, la végétation, la neige et la glace, les eaux superficielles et, en fin de chaine,
dans les sédiments (Figure 1.1).

Figure I.1: Cycle global du ?"°Pb d'origine atmosphérique: source, transport, dépbdt et transferts entre les
différents milieux naturels.
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Il - Méthodologie expérimentale

1. Méthodes de mesure

Les mesures effectuées au laboratoire concernent la détermination du flux de
dépot atmosphérique de 2'°Pb & partir de différentes méthodes. Le flux peut étre
mesuré soit & partir de collecteurs naturels, soit a partir de collecteurs artificiels. Les
collecteurs naturels, dans lesquels les retombées atmosphériques de #'°Pb sont le plus
couramment mesurées, sont la neige, les sols et les sédiments lacustres. Les
collecteurs artificiels sont des pluviométres disposés a ciel ouvert et fonctionnant le
plus souvent en continu, afin de récolter a la fois les retombées humides et les

retombées séches.

La détection du 2'°Pb peut se faire, soit directement par spectrométrie gamma,
soit par lintermédiaire d'un de ces descendants, le *°Po (période radioactive: 138
jours), mesuré par spectrométrie alpha moyennant des processus de séparation
chimique. La spectrométrie gamma a l'avantage d'étre plus simple puisqu'elle ne
nécessite pas de préparation chimique. De plus, elle permet la détection simultanée
d'autres radioéléments comme, par exemple, le "Be (période radioactive: 53 jours), qui
apporte des informations complémentaires en tant que traceur d'origine
stratosphérique. Cette méthode est cependant moins précise et nécessite des
échantillons de masse environ dix fois plus importante. La spectrométrie alpha
nécessite une préparation chimique élaborée préalablement au comptage. Par cette
méthode, le 2°Pb n'étant pas directement mesuré, il est nécessaire que le 210pg s0it en

équilibre séculaire avec son parent au moment de la mesure.
1.1 Mesure du 2'°Pb dans les collecteurs artificiels

La mesure directe du flux atmosphérique de '°Pb s'effectue par la récolte des
précipitations et du dépdt sec dans un pluviométre. Ce dernier est généralement
disposé en hauteur (toit de batiment, par exemple) afin de limiter la contamination par
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les poussieres locales. La collecte se déroule en continu pendant la durée nécessaire.
Elle présente le désavantage d'étre longue puisqu'il faut, au minimum, une année de
mesure pour obtenir un flux annuel. De plus, ce flux n'est représentatif que d'une année
spécifique. Cependant, ce type de mesure est le plus fiable puisque les perturbations
susceptibles de biaiser le résultat lors de la recolte sont assez restreintes comparées
a celles relatives aux collecteurs naturels, qui seront développées plus loin. Ici, le vent
est le principal élément perturbateur car il peut apporter des poussiéres du milieu
environnant dans le collecteur. Toutefois, dans la plupart des cas, ces perturbations
restent assez faibles.

Un avantage majeur des mesures de 2'°Pb dans les collecteurs artificiels est de
permettre l'enregistrement des variations saisonniéres. Les mesures réalisées au
Laboratoire de Glaciologie sont effectuées sur une base mensuelle, ce qui assure un
bon découpage temporel du flux annuel tout en ayant des quantites suffisantes de
219ph pour avoir une bonne précision de comptage.

Cette méthode de mesure s'effectue en cing étapes qui se répartissent comme
suit:

- installation du collecteur,

- récolte des eaux collectées,

- filtration des eaux,

- comptage des filtres par spectrométrie gamma,

- calcul du flux.

a - Le collecteur

Pour la récolte des retombées atmosphériques de 2'°Pb, nous utilisons un
pluviométre constitué d'un récipient en plastique (jerrican) assemblé & un entonnoir
plastique de 28 cm (0.0615 m?) d'ouverture. Ce procédé permet de limiter I'évaporation
des eaux récoltées. Cet assemblage est posé sur une table localisée sur le toit du
laboratoire, & une hauteur d'environ 5 m au-dessus du sol.

Pour éviter I'adsorption du 2'°Pb sur les parois du collecteur, les eaux collectées
sont acidifiées avec de I'acide chlorhydrique. Préalablement a la mise en place du
collecteur, 12 ml de HCI (3N) suprapur sont versés dans le récipient, ce qui permet
d'obtenir une solution acide avec un pH compris entre 2 et 3 en fin de récolte (selon
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la quantité d'eau tombée). Le plomb reste, de ce fait, en permanence sous forme
soluble.

b - La récolte

Aprés 30 jours de collecte en continu des retombées atmosphériques, |'eau issue
des précipitations est transvasée dans un cubitainer propre de 10 litres. Le récipient
du collecteur est brossé puis rincé avec de I'eau permutée. L'entonnoir est frotte avec
une brosse et nettoyé avec 1 ml de HCI (12N) suprapur puis rincé a I'eau permuteée.
Les eaux de ringage sont ajoutées aux eaux de pluie récoltées. Le dispositif de collecte
est ensuite rapidement replacé sur le toit avec 12 ml de HCI (3N). Ainsi la période de
hiatus ne dépasse-t-elle pas une demi-heure pour la collecte, ce qui est une durée
négligeable comparée a une période de 30 jours, notamment par temps sec.

c - La filtration

L'eau récoltée est pompée puis filtrée. Dans un premier temps, la filtration se fait
avec des filtres sans cendre pour prélever les impuretés insolubles. Ensuite, I'eau est
filtrée sur des filtres échangeurs d'ions constitués de résines fortes retenues dans une
trame de papier. Nous utilisons ces filtres par paire, un filtre anionique et un filtre
cationique, pour capter I'ensemble des particules dissoutes. Afin que la totalité du #'°Pb
soit piégée dans les filtres, la solution est filtrée quatre fois. Au-dela, on estime que le
21%Ph restant dans la solution est négligeable. Aprés la filtration, les filtres échangeur
d’ions, séchés, ainsi que les impuretés insolubles sont protégés dans des rondelles
plastifiées et sont insérés dans des boites de pétri, ou ils sont préts pour la phase de
comptage.

Une étude précédente (Delmas et Pourchet, 1977) a montré que l'efficacite
optimum des filtres échangeurs d'ions utilisés s'effectue pour une solution ayant un pH
de 2,5. La quantité de HCI ajoutée dans le collecteur donne un pH compris entre 2 et
3 selon le volume des précipitations: récoltées, ce qui permet d'avoir une bonne
efficacité de filtration. |

Pour ne pas générer des problémes de géométrie lors de la phase de comptage
par spectrométrie gamma, il est préférable de ne pas utiliser plus de 4 paires de filtres
échangeurs d'ions. C'est pour cette raison qu'intervient la premiere phase de filtration
avec des filtres sans cendre. En effet, ces filtres retirent la plupart des impuretes
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insolubles de la solution et évitent que les filtres échangeurs d'ions ne se colmatent.
Le nombre de filtres sans cendre utilisés est sans importance puisque ceux-ci sont
ensuite incinérés dans un four & 400°C, ne laissant que les cendres des impuretés
captees.

d - Le comptage

Dans I'atmospheére, le 2'°Pb n'est pas en équilibre séculaire avec le*'° Po. Par
spectrométrie alpha, il est donc nécessaire d'attendre environ un an apres la récolte
pour pouvoir mesurer le 2°Pb, via son descendant, le?'® Po. Pour cette raison nous
utilisons ici la mesure directe du 2'°Pb par spectrométrie gamma, qui, elle, peut se faire
dés la récolte des échantillons.

Le Laboratoire de Glaciologie est équipé d'un détecteur gamma (Germanium H.P.
type N, spécifié a bas niveau, efficacité relative 20,6%, Camberra) de configuration en
U. Il est placé dans une casemate isolée sous 3 métres d'épaisseur de terre. Le
détecteur est protégé par un blindage en plomb (LEMER spécifié a trés faible activité)
de 10 cm d'épaisseur, doublé par 25 cm de paraffine borée et 4 mm de cuivre (Pinglot
et Pourchet, 1994). Ce blindage passif est amélioré par un systéme électronique anti-
compton qui permet de diminuer le bruit de fond d'un ordre de grandeur. Ce systeme
est trés utile pour la mesure du ?'°Pb & faible niveau, car celui-ci émet un rayonnement
gamma & basse énergie (46.5 kev) qui correspond & une gamme ou le bruit de fond est
le plus important, du fait de I'effet compton. Pour éviter des perturbations causees par
le 22Rn et ses descendants & vie courte présents dans l'air, le détecteur est sous
balayage d'azote.

Les temps de comptage sont en général de I'ordre de 24h, ce qui permet d'avoir
une précision statistique de mesure variant entre 10 et 20% a 2 sigmas. Les
radioéléments généralement détectés dans les collecteurs artificiels sont, outre les
descendants du ?*?Rn atmosphérique, le’ Be qui est I'élément ayant la plus forte
activité, le 2"Pb issu de la matrice des poussiéres récoltées et, beaucoup plus
rarement, le "’Cs, résidu des essais thermonucléaires atmosphériques et de I'accident
de Chernobyl. Le '"Cs détecté aujourd'hui dans les précipitations provient
généralement d'injections stratosphériques ou du soulevement par le vent des
poussiéres provenant de sols contamines.

Pour cette méthode de mesure, un étalonnage a été fait & partir d'une solution
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étalon de 2'°Pb. Cette solution a été diluée dans 5 litres d'eau permutée, acidifiée puis
filtrée dans les mémes conditions que celles de la mesure. Ainsi obtenons-nous un
rendement global qui inclut, & la fois, la filtration et le comptage. Pour une source
d'environ 30 Bq, ce rendement est de 23 + 3 %.

e - Mode de calcul du flux
Le flux mensuel, F (Bq m? mois™), se calcule selon la relation:

A

S

ol A (Bqg) est I'activité totale de I'échantillon mesuré et s (m?) la surface du
collecteur. Le flux annuel s'obtient par la somme des flux mensuels. On peut considérer
que la décroissance radioactive du #’°Pb est négligeable pendant le mois de récolte.

1.2 Mesure du ?°Pb dans la neige

La mesure du flux atmosphérique de ?°Pb dans la neige s'effectue en général sur
les calottes polaires ou sur les glaciers de haute montagne. Le #'°Pb fixé aux aérosols
se dépose sur le manteau neigeux avec la neige elle-méme (dépdt humide) et par
dépdt sec. Il s'enfonce ensuite au fur et & mesure que la neige s'accumule et son
activité décroit progressivement avec la profondeur du fait de la désintégration
radioactive.

Les mesures dans la neige donnent accés au flux de dép6t de 2'°Pb. Le choix du
site est trés important car plusieurs phénoménes peuvent perturber I'enregistrement
du flux. C’est, par exemple, le cas du vent qui peut redistribuer la neige pendant et
aprés son dépot, créant des zones d'accumulation (congeres) ou d'érosion. Dans ce
cas, le flux est surestimé ou sous-estimé selon que le site est en zone accumulée ou
érodée; en revanche, l'activité spécifique dans la neige reste inchangée. La fusion,
méme partielle, du manteau neigeux induit également dimportantes modifications dans
l'enregistrement du flux atmosphérique (anomalie négative). En effet, le plomb est un
élément trés soluble dans I'eau, notamment en milieu acide. Ainsi, lors de la fonte, une

partie importante du®'°Pb contenu dans le manteau neigeux est-elle emportée avec les
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eaux de fusion. Il en résulte un déficit de 2'°Pb, tant dans la mesure du flux que dans

celle de I'activité spécifique dans la neige. Les problémes causés par la fusion ne sont
pas présents dans les glaciers froids (température < 0°C toute I'ann‘ée), a trés haute
altitude ou sur les calottes polaires (Antarctique, Groenland). En revanche, la fusion
estivale du manteau neigeux est un sérieux handicap pour les mesures dans les
glaciers tempérés et rend impossible des mesures rigoureuses du flux annuel par des
prélevements sur ces glaciers. Il existe cependant un palliatif qui consiste a prélever,
au printemps, uniquement la couche de neige déposéee pendant I'hiver, avant que celle-
ci ne commence a fondre et & percoler. Comme la couche de neige d'hiver enregistre
généralement entre 7 et 9 mois de dépdt, il est possible d'avoir une estimation du flux
annuel en extrapolant les résultats de ces mois d'hiver sur I'année entiére.

La méthode de mesure dans la neige ne differe de celle dans les collecteurs
artificiels que sur deux points: la méthode de prélevement des échantillons et le mode
de calcul du flux de 2'°Pb. On retrouve ainsi ici des phases de filtration et de comptage
par spectrométrie gamma semblables & celles de la méthode preécédente.

a - Préléevement

Les prélévements de neige de surface peuvent s'effectuer de deux fagons:

- en creusant un puits dans la neige, de surface déterminée et de section
constante,

- par carottage en utilisant un carottier a neige.

Le premier type de prélévement permet d'échantillonner d'importantes quantités
de neige mais il reste limité a de faibles profondeurs (< 5 métres). Les prélevements
par carottage sont plus couramment utilisés car ils sont relativement rapides a effectuer
(pour de faibles profondeurs) et ils permettent d'échantillonner de grandes profondeurs
de neige. En revanche, la surface de prélevement est assez faible puisque le diamétre
du carottier n'excéde généralement pas 10 cm. De plus, lors du carottage, il peut 'y
avoir quelques pertes d'échantillons lorsque des morceaux de carotte ne remontent pas
ou parce qu'une partie de la carotte est mise sous forme de copeaux pendant
I'enfoncement du carottier. Cependant, ces pertes ne dépassent pas 30% et elles sont
facilement corrigées pour la mesure du flux de #°Pb, en mesurant la densité du
manteau neigeux. Un carottier est fait d'un tube de quelques centimetres de diametre
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Figure Il.1: Shéma du caroftier manuel Sippre utilisé pour les prélévements de neige superficielle
(profondeur < 30 m).
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assorti d'une hélice extérieure qui laisse remonter les copeaux de neige. Deux
couteaux diamétralement opposés sont placés a I'extrémité inférieure du tube pour le
découpage de la neige ou de la glace (Figure 11.1). Des extracteurs sont parfois situés
au-dessus des couteaux, a l'intérieur du tube, afin d'empécher la carotte de se
détacher du carottier. Pour les carottages superficiels (< 20 m de profondeur), on utilise
le plus fréquemment des carottiers manuels assez courts (entre 50 et 200 cm). Par
contre, les carottiers utilisés pour des carottages plus profonds sont munis d'un moteur
intégré et d'une téte rotative et ils sont accrochés a un cable pour descendre et
remonter.

Pour nos prélévements, nous avons utilisé un carottier manuel en fibre de verre
de 2 métres de long et de 7.5 cm de diamétre. La profondeur de carottage n'a jamais
dépassé 10 metres. Pour chaque remontée de carottes, la profondeur du trou et la
densité des carottes sont mesurées. Les carottes récoltées sont ensuite scellées dans
des gaines en plastique et maintenues congelées jusqu'a leur acheminement au
laboratoire. Le poids des échantillons est compris entre 5 et 15 kg de neige.

b - Filtration et comptage

Les carottes sont fondues au laboratoire puis pesées. La filtration se déroule de
fagon identique & la méthode de mesure par collecteurs artificiels. Pour les mémes
raisons que celles développées dans la méthode précédente, le comptage s'effectue
par spectrométrie gamma. Les temps de comptage sont identiques (environ 24 h).

¢ - Mode de calcul du flux

Le mode de calcul décrit ici ne concerne que celui utilisé pour les mesures dans
les couches d'hiver de neige. Les autres modes de calcul du flux sont décrits dans
annexe 3.

L'activité totale de 2'°Pb, A (Bq), des échantillons correspondant & la couche
d'hiver nous permet de déduire I'activité spécifique moyenne dans la neige, C(Bq kg™),
sur toute la carotte :

ol m est la masse totale des échantillons mesurés. La mesure de la densité pour
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chaque échantillon de neige, D (kg m?), lors du prélevement, permet de connaitre
I'accumulation massique de neige, P (kg m?), pendant I'hiver:

P=Y" Dd

ou dl; (m) est la longueur de I'échantillon i de densité D..
Le flux, F (Bqm?an™), est égal a:

£ PC

T

ou T est la fraction annuelle pendant laquelle la neige s'est déposée. La durée de dépbt
de la couche d'hiver varie généralement entre 7 et 10 mois pour des altitudes
comprises entre 2500 m et 4000 m dans les Alpes, ce qui correspond a une valeur de
T comprise entre 0.6 et 0.8. Il s'agit ici d'un flux approximatif puisque la valeur-obtenue
pour I'hiver est extrapolée sur I'année entiere en considérant que le flux estival est
identique.

1.3 Mesure du ?'°Pb dans les sols

La mesure du flux atmosphérique dans les sols est une méthode complémentaire
de celle dans la neige car elle permet d'obtenir des données aux basses et moyennes
latitudes, et & toutes les altitudes. Cette méthode nécessite cependant, encore plus que
pour la neige, un choix judicieux du site de prélévement car un certain nombre de
phénomenes est susceptible de perturber I'enregistrement du flux atmosphérique. En
effet, le ?'°Pb atmosphérique se dépose sur le sol et s'infiltre ensuite lentement par
diffusion. On retrouve dans les sols du 2'°Pb de deux origines différentes: le 2'°Pb non
supporté provenant du dépdt atmosphérique et le 2'°Pb supporté issu du **Ra présent
dans la matrice du sol. La mesure du flux s'effectue en mesurant, par unité de surface,
la totalité du 2'°Pb non supporté présent dans le sol. Dans ce cas, pour avoir une
évaluation correcte du flux atmosphérique, il est nécessaire de prélever des sols non
perturbés depuis un siécle (i.e. 5 périodes), laps de temps au-dela duquel on peut
considérer que la quantité de ?'°Pb non supporté est négligeable. De plus I'érosion ou
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I'accumulation de ces sols doivent étre négligeables sur le siecle car cela entraine,
comme pour la neige, une sous-estimation ou une surévaluation du flux atmosphérique.

Dans les sols, excepté en surface, le ?°Pb atmosphérique est déposé depuis
assez longtemps pour étre en équilibre radioactif avec le 210pg, 3 |a différence des deux
cas précédents. Le #'°Pb déposé la derniére année, qui n'est pas en équilibre séculaire
avec le 2'°Po, est négligeable comparé a la totalité du >'°Pb non supporté présent dans
le sol. On peut donc mesurer indirectement le '°Pb, via son descendant, par
spectrométrie alpha. Cette méthode nécessite une extraction physico-chimique pour

isoler le 2"°Po de la matrice du sol.

La mesure du 2'°Pb dans les sols se décompose en quatre étapes:
- le prélévement et I'échantillonnage,

- la préparation chimique,

- le comptage,

- le calcul du flux.

a - Préldvement et échantillonnage

Excepté le choix du site qui est assez délicat, le mode de prélévement des sols
est relativement simple. Dans notre cas, nous utilisons des tubes biseautés en PVC
d'environ 25 cm de long et de 41 mm de diametre cjue nous enfongons dans le sol. Ces
tubes sont ensuite retirés a I'aide d'une pelle ou d'une pince et bouchés a chaque
extrémité pour éviter des pertes ou des pollutions pendant le transport.
L'échantillonnage peut se faire sur le terrain ou au laboratoire. Les tubes sont alors
ouverts et les carottes découpées tous les 1 ou 2 cm selon la résolution voulue.
Chaque échantillon est isolé dans une petite boite ou un sachet en plastique.

b - Préparation chimique

Les échantillons de sols sont d'abord séchés dans une étuve a 60°C, température
choisie pour ne pas détruire certains éléments organiques qui pourraient étre étudiés
ultérieurement. Aprés 10 jours de séchage, les échantilions sont pesés puis broyés afin
d'obtenir une poudre homogéne assez fine. La préparation chimique utilisée ici est
dérivée de la méthode de E. Hidsanen (1977). La spectrométrie alpha étant une
méthode de détection sensible, il suffit d'une faible quantité d'échantillon pour le
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comptage. Pour cela, on préleve environ 0,5 g de matiére par €chantillon, mesuré avec
une précision de 1 mg, et mis dans des bechers en téflon pour la préparation chimique.
A chaque échantillon est ajouté 50 pl de traceur representant généralement une
activité du méme ordre de grandeur que I'échantillon lui-méme. Le traceur que l'on
utilise est le 2°Po (période radioactive: 2,93 ans) afin d'avoir le méme comportement
chimique. Les échantillons associés au traceur sont ensuite attaqués avec 3 ml d'eau
régale concentrée. L'attaque s'effectue & chaud pendant 1 h 30 sur des plaques
électriques. Au fur et 2 mesure de I'évaporation, de I'eau permutée est rajoutée afin
que les échantillons ne séchent pas. Le but de cette attaque chimique est de dissoudre
tout le 2'°Po issu du 2'°Pb non supporté. Une partie du 2'°Po contenu dans la matrice
méme de I'échantillon (issu du 2'°Pb supporté) est cependant également dissoute.
Lorsque la phase d'attaque est terminée, le 2'°Po et le *®Po dissous sont déposés par
électrodéposition spontanée sur des disques d'argent. L'électrodéposition dure 2 h; elle
s'effectue en présence d'acide ascorbique a 10% et de dichlorure d’hydrazinium en
solution saturé qui limitent les électrodépositions parasites. Ces dépéts parasites
auraient pour effet d'étaler les spectres, lors du comptage.

¢ - Le comptage

Le laboratoire est équipé de 5 spectrometres alpha (Camberra modeéle 7401),
munis de détecteurs a diodes silicium ayant une résolution de 18 keV pour **'Am et
un bruit de fond de 6 coups/jour entre 3 et 8 MeV. Les détecteurs sont placés dans des
chambres & vide afin de minimiser I'absorption des particules alpha entre la source et
le détecteur. Il s'agit ici d'un vide primaire & environ 4 10 atm.

Les temps de comptage sont en moyenne de 24h, ce qui permet d'analyser 5
échantillons par jour. Les résultats du comptage donnent un spectre avec 2 pics
distincts centrés 4 5.10 et & 5.30 MeV qui correspondent respectivement au 2°®Po et au
210pg, Le rapport du nombre de coups obtenu pour chacun des deux pics permet
d'obtenir I'activité du 2'°Po & partir de celle, déja connue, du traceur. Le ?®Po ayant le
méme comportement chimique que le 210pg, cette méthode permet de s'affranchir, dans
une certaine limite, des problémes éventuels présents au cours de l'attaque
(réadsorption des éléments dissous dans la matrice) ou de ['électrodéposition.

d - Mode de calcul du flux
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Le 2'°Po étant en équilibre séculaire avec le2'° Pb, son activité est identique. A
lissue du comptage, on obtient, pour chaque échantillon, I'activite spécifique de 2'°Pb
total, C; (Bq kg™). Cependant, l'objectif est de connaitre uniquement I'activité spécifique
de 2'°Pb non supporté, C,. (Bqkg™), qui se définit comme suit:

oli C,,, est l'activité spécifique de #°Pb supporté. Pour un sol homogeéne, on peut
considérer que, a I'échelle du siécle, I'activité spécifique du 210ph supporté est
constante en fonction de la profondeur en admettant que celui-ci soit proche de
Iéquilibre séculaire avec le 2°Ra, possédant ainsi une période apparente d'environ
1600 ans. Au-dela d'une certaine profondeur dans le sol, I'activité spécifique de 210pp
non supporté, du fait de la décroissance radioactive, devient négligeable par rapport
a l'activité spécifique du #’°Pb supporté et on peut ecrire:

Cap # Cr

Si m. (g) est la masse de I'échantillon i, I'activité de '°Pb non supporté par unité

de surface, A (Bg m?), de I'échantillon i est:

ol s est la surface de prélevement (en m?). Le flux, F (Bg m? an™), s'obtient par la

relation:

F=AY A,

ol A (0.03114 an™) est la constante radioactive du *"°Pb.

Le flux obtenu par cette méthode est moyenné sur un siecle. Il est donc
impossible ici de connaitre les variations saisonniéres ou le flux correspondant & une
période particuliere. En revanche, cette méthode permet de s'affranchir des variations
interannuelles qui, dans certains cas, peuvent étre importantes. Il est, de plus,
intéressant d'avoir une moyenne séculaire pour un élément dont le flux est cense rester
constant sur cette période.
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1.4 Mesure du 2'°Pb dans les sédiments lacustres

Les flux de 2'°Pb mesurés dans les sédiments lacustres sont différents des trois
autres types de flux car il s'agit ici de I'enregistrement du flux a l'interface eau-sédiment
et non plus du flux atmosphérique. Ces flux peuvent étre comparables mais, parfois,
des phénoménes internes aux régimes lacustres modifient la composante
atmosphérique du flux de '°Pb dans les sédiments.

Mise a part la méthode de prélévement, la mesure du ?'°Pb dans les sédiments
s'effectue de fagon rigoureusement identique a celle des sols. Nous parlerons donc
uniguement de la méthode de prélevement.

Prélevement

Nous utilisons couramment deux méthodes pour le prélévement de sédiments qui
dépendent de la nature et de la profondeur du site étudié. Pour des sites peu profonds
(profondeur < 20 m), les prélévements se font en général manuellement par plongée.
Un tube en plexiglass transparent de 40 cm de long est enfonceé dans le sédiment; il
est alors fermé sur place aux deux extrémités. Cette méthode permet un contréle visuel
du site de prélevement et minimise les phénoménes de mixage des sédiments
superficiels lors de I'échantillonnage. La deuxieme méthode est applicable pour tous
les sites ol le fonds sédimentaire n'est pas trop chaotique (zones rocheuses,
végétation, etc...). Elle consiste a prélever une carotte de sédiment a l'aide d'un
carottier & piston. Le carottier utilisé au laboratoire a été congu de maniére a minimiser
les perturbations lors du prélévement, et on peut considérer que seul le premier
centimétre de sédiment est perturbé.

Quelle que soit la méthode utilisée, les carottes prélevees sont échantillonnees
centimétre par centimétre. Les échantillons sont alors disposés séparément dans des
boites ou des sachets plastiques.
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2. Résultats expérimentaux

2.1 Mesure du flux atmosphérique de >'°Pb a Grenoble

Les mesures du flux de 2'°Pb effectuées en Francesont peu nombreuses. Les
seules données actuellement disponibles proviennent de mesures en collecteurs
artificiels faites a Paris, Bordeaux et sur le littoral méditerranéen (Etang de Vaccares
et Monaco). Les autres mesures effectuées dans les régions proches du Massif alpin
proviennent de Suisse et d'ltalie. Il semblait donc intéressant d'avoir une donnée a
basse altitude, dans les Alpes frangaises, d'une part pour combler partiellement le
manque de données de flux en Europe, d'autre part pour avoir une mesure qui puisse
se comparer avec les mesures effectuées dans la neige, a partir des couches d'hiver
déposées sur les glaciers alpins, a haute altitude.

L'enregistrement des retombées atmosphériques en collecteur artificiel a débuté
en novembre 1994 et la derniére mesure récoltée correspond au mois d'octobre 1996
(Table 11.1). Cela permet d'avoir une valeur annuelle sur 2 ans et deux cycles
saisonniers pour deux années aux conditions météorologiques différentes. Le flux
annuel moyen obtenu (115 Bq m*? an) est proche d'autres valeurs obtenues en France
(109 Bq m? an” & Paris; 110 Bqm? an & Monaco) et il est Iégérement inférieur aux
flux obtenus en Suisse (146 Bqm? an™', en moyenne). Il est par contre deux fois plus
faible que le flux mesuré a Ispra, Italie (224 Bq m? an™), de l'autre coté des Alpes, a
la méme latitude. On peut, en revanche, observer un cycle saisonnier semblable entre
les deux sites (Figure 11.2).

Le flux de dépdt de 2'°Pb est influencé par les précipitations bien que l'influence
de l'origine des masses d'air reste primordiale. Etant donné limportante variabilite
géographique des quantités de précipitations dans une zone de relief comme les Alpes,
on peut s'attendre a des variations locales du flux atmosphérique. De méme, les
tendances saisonniéres ne sont généralement pas aussi nettes pour le flux
atmosphérique que pour les concentrations dans 'air de surface.

A Grenoble, les deux périodes mesurées (novembre 94-octobre 95 et novembre
95-octobre 96) sont trés différentes du point de vue de la répartition saisonniere des
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précipitations.

Table II.1: Résultats des mesures de flux de dépb6t de '°Pb a Grenoble de novembre 1994 & octobre 1996

a) Année 1994-95
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Période flux de 2°Pb | précipitation Rapport F/P | Nb de jours de
F (Bq.m?) P (mm) (Ba.kg™) mesure

e | e | | om | e
B2t au 9.0 62 0.145 32
G | e | w | owe | s
100395 | 23x04 5 0.047 07
gy | s | 0 | o | s
e | 253230 141 0.179 30
oy | s | w | om | o
10é(/)gé?gsau 11.0£0.8 - 0.306 30
oy [ oo | o | ow |
Sonoae | 227222 134 0.170 31
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b) Année 1995-96

_—

Période flux de 2°Pb | précipitation | Rapport F/P | Nb de jours de
F (Bq.m?) P (mm) (Ba.kg™) mesure
i [ seeo | 0 | ow |
050/&%/5?/% 2 | 672096 41 0.137 30
0%/50/%/3/% 24 | 7.06+096 31 0.225 *0
050/6‘53/‘8’3/59 2V | esaxtio 83 0.116 31
B oy | w418 118 0.147 30
0oR0PR Y | 873117 64 0.136 30
WO | 128515 103 0.124 32
0%50%’3/% | 2r2:22 122 0.223 30
| <o | v [ o |
03 /2’19/692“ 4.73+0.72 46 0.103 33
Nov.95-Oct.96 | 115* + 19" 854 0.135 365

* Avec un flux estimé de 11.3 + 5.6 Bq.m? pour la période du 06/12/95 au 05/01/96. Ce flux a été estimé
en considérant un rapport F/P égal a 0.100 Bq kg™, valeur intermédiaire entre celle de la période
précédente (novembre 95) et celle de la période suivante (janvier 96).

La premiére période est caractérisée par un hiver trés pluvieux (399 mm d'eau
cumulée entre le 08.12.1994 et le 10.03.1995) et un été relativement sec (134 mm
d'eau cumulée le 08.06.1995 et le 08.09.1995) tandis que la période suivante a vu un
hiver sec (186 mm d'eau cumulée entre le 06.12.1995 et le 06.03.1996) et un éte

32

pluvieux (289 mm d'eau cumulée entre le 05.06.1996 et le 05.09.1996). On retrouve
cependant des flux rigoureusement identiques pour ces deux périodes. De plus, malgre

une répartition différente des précipitations entre les deux périodes de mesure, la
répartition du flux reste assez semblable. On observe deux pics de dépdt, au printemps
et en fin d'été. Ces pics sont toujours en corrélation avec des pics de précipitation. Les
précipitations d'automne et d'hiver n'occasionnent pas de dépét important de #'°Pb car
elles sont généralement issues de perturbations provenant de 'Océan Atlantique qui
correspondent a des masses d'air océaniques pauvres en 2'°Pb. Au milieu du printemps
et en été, les vents d'ouest sont beaucoup moins dominants et les arrivées de masses
d'air continentales en provenance d'Afrique du Nord et d'Eurasie sont plus fréquentes.
En conséquence, la quantité de ?°Pb dans l'atmosphére (haute et moyenne
troposphére) est plus importante. Ainsi les pics de précipitation présents pendant cette
période impliquent-ils des dépdts importants de #'°Pb (Figure 11.2).
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Figure I1.2: Distribution mensuelle du flux atmosphérique de 21°Pp (en Bq m™? mois™) et des précipitations
(mm) a Grenoble de novembre 1994 a octobre 1996. Le flux de dépdt mesuré a Ispra, ltalie, est également
représenté de novembre 1994 a décembre 1995 (F. D'Alberti, communication personnelle).
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2.2 Mesure du flux atmosphérique de 2'°Pb sur I'Altiplano bolivien

Parmi les résultats rassemblés dans la base de données, aucune valeur de flux
de dépot de 2'°Pb n'était disponible en Amérique du Sud. La possibilité nous a été
offerte de combler cette lacune avec l'installation d'un dispositif similaire & celui installé
a Grenoble. Le site de mesure est localisé sur I'Altiplano bolivien, a 4750 m d'altitude,
a quelques kilometres au nord de La Paz, au pied du Huayna Potosi (16.4°S, 68.1°W).
Le collecteur a été installé sur le toit d'une cabane, a 3 m au-dessus du sol, a cété d'un
lac de montagne. Du fait de la difficulté d'acces du site, la récolte des eaux collectées
ne s'est pas effectuée tous les 30 jours, comme & Grenoble, mais a des intervalles de
temps irréguliers allant de 42 jours pendant la saison humide a 6 mois pendant la
saison séche. Parallelement a la mesure du flux de 2'°Pb, un pluviométre installé par
I'ORSTOM, en place a proximité du collecteur, mesure automatiqguement les quantités
journaliéres de précipitations.

Table 11.2: Résultats des mesures de flux de dépdt de °Pb en Bolivie de juin 1995 & mai 1996

Période Flux de ?"°Pb | Précipitation Rapport F/P | Nb de jours de
F (Bg.m?) P (mm) (Ba.kg™) mesure

03/06/95 au |

01/12/95 164+ 1.9 142 0.116 180
01/12/95 au |

12/01/96 18.8+1.8 132 0.143 42
12/01/96 au

08/03/96 185+1.8 309 0.060 56
08/03/96 au

15/05/96 21522 1567 0.137 68
Année 95-96 75+8 740 0.101 346

Le flux annuel de 2'°Pb mesuré entre début juin 1995 et fin mai 1996 est de 75 Bq
m? an' pour une quantité de précipitation égale & 739 mm dn (Table 11.2). Cette
valeur de flux est du méme ordre que celle enregistrée a Darwin (95 Bq m* an™), situé
en Australie a la méme latitude (12°S), bien que les précipitations annuelles sur

35

.




I'Altiplano soient deux fois plus faibles. On peut penser que l'altitude élevée de ce site

influence fortement le flux de dép6t, comme nous le verrons pour la plupart des hauts
sommets sur lesquels des mesures sont disponibles. Cependant, ici, la mesure est
effectuée sur un immense plateau (I'Altiplano) et se situe dans la couche limite de
I'atmosphére, contrairement aux hauts sommets, généralement situés dans la
troposphére libre. On retrouve donc des conditions analogues aux basses altitudes
concernant les aérosols méme si les conditions de température et de pression sont
différentes. Cette hypothése est appuyée par le fait que la concentration moyenne de
219pp dans 'air de surface & Chacaltaya (0.36 mBq m™®), trés proche de Huayna Potosi,
est semblable a celles mesurées sur la cote ouest du continent, au niveau de la mer:
0.33 mBgm™ & Lima (Pérou) et 0.35 mBq m™ a Antofagasta (Chili).

La répartition saisonniére du flux atmosphérique semble suivre le cycle de
précipitation avec un dépét de 2'°Pb important et relativement constant pendant la
saison des pluies: 59 Bg m? soit 78% du dépdt annuel entre décembre et mai pour 597
mm de précipitation, et un faible dépét pendant la saison séche: 16 Bq m2 soit 22% du
dépat annuel entre juin et novembre pour 142 mm de pluie. En realité, cette période de

mesure (juin 95-novembre 95) inclut 2 mois de la saison des pluies (octobre et

novembre) durant lesquels se concentre la quasi totalité des précipitations (106 mm
d'eau). Ainsi, si le flux de dépot mensuel de ?’°Pb pendant ces 2 mois est semblable
3 celui des autres mois de la saison des pluies: en moyenne10 Bq m? mois™, peut-on
considérer que le dép6t de 2'°Pb pendant la saison séche est négligeable comparé au
flux annuel. Cette illustration démontre la faible composante du dép6t sec comparé au
lessivage des aérosols atmosphériques par les précipitations dans cette région. Le
rapport annuel moyen flux/précipitation (101 mBq kg™) est & peu prés identique a celui
enregistré & Grenoble et supérieur a ceux observés en Australie. Ce rapport elevé
indique une influence continentale importante si on considére que I'hémisphére sud est
globalement plus pauvre en 2°Pb atmosphérique que I'hémisphére nord. Cela
s'explique par le fait que le site de Huayna Potosi est situé dans la partie occidentale
du continent sud américain, & une latitude ou les vents d'est (alizés) sont dominants.
La relative abondance des précipitations sur ce site est due a la proximité de la grande
forét tropicale amazonienne située & moins de 100 km vers I'est. C'est de cette zone
que proviennent les masses d'air humides responsables des précipitations pendant la
saison des pluies. Ces masses d'air originaires de I'Océan Atlantique ont traversé tout
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le continent et ont pu ainsi s'enrichir en ?'°Pb avant d'atteindre la Cordillere Orientale.

2.3 Mesure du #"°Pb dans les glaciers alpins

Les glaciers alpins situés au-dessous de 4000 m sont des glaciers tempérés avec
une fusion estivale plus ou moins importante selon Il'altitude et I'exposition.Pour avoir
des mesures correctes du ?'°Pb dans la neige, nous avons prélevé uniquement les
couches déposées au cours de I'hiver (de septembre a avril, mai ou juin). Ces couches
n'ont subi que des fusions superficielles sans percolations notables. On peut donc
espérer que |a totalité du 2'°Pb déposé pendant I'hiver soit présente dans les couches
de neige étudiées. Dans ces couches de neige, I'activité de 2'°Pb étant assez faible
(entre 0.02 et 0.1 Bq kg™), il est préférable de mesurer des échantillons de masse
importante (> 5 kg). En conséquence, on rassemble généralement tous les échantillons
de la carotte prélevée. Il peut certes étre intéressant de mesurer les échantillons
séparément pour pouvoir avoir un apergu des variations saisonniéres du '°Pb. Cette
méthode a été utilisée pour la mesure de la carotte prélevée au Dédme du Godter, qui
correspond & la derniére couche annuelle de neige, et dont le poids total est
suffisamment important pour que celle-ci soit subdivisée en plusieurs échantillons.

Les mesures du flux de 2"°Pb ont été effectuées dans les Alpes du Nord, dans
deux massifs différents et sur quatre glaciers, entre 2400 et 4300 m d'altitude. La
plupart des données provient du Massif du Mont-Blanc ou les mesures portent sur deux
hivers consécutifs (hivers 94-95 et 95-96)(Table 11.3).

Pendant I'hiver 1994-95, les Alpes du Nord et, en particulier, le Massif du Mont-
Blanc, ont subi d’abondantes précipitations avec des couches de neige pouvant
atteindre 10 métres d’épaisseur au printemps. Il a donc paru intéressant de prélever
ces importantes couches d’hiver pour la mesure des retombées atmosphériques de
radionucléides. Au printemps 1995, nous avons prélevé 4 carottes dans le cirque
d'Argentiére, a des altitudes s’échelonnént entre 2400 m et 3300 m, et une carotte au
Dome du Godter a 4300 m. A 2400 m, le manteau neigeux étant moins épais, nous
avons récolté deux carottes pour la mesure du flux.

Dans le cirque d’Argentigre, les dépbts hivernaux de #'°Pb sont assez variables
(de 34 Bq m?a 81 Bg m?). Il en va de méme pour I'accumulation qui passe de 1130
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mm équivalent eau & 2400 m a 3250 mm équivalent eau a 2900 m. En revanche, les
concentrations spécifiques dans la neige sont homogénes mais relativement faibles:
entre 0.017 Bq kg™ et 0.025 Bq kg™. Ces faibles valeurs indiquent qué les masses d’air
qui ont apporté les précipitations sur le Massif étaient trés pauvres en 210ph, Les plus
importantes chutes de neige de cet hiver ont eu lieu aux mois de janvier et février 1995.
Elles étaient issues de perturbations d’origine Nord-Atlantique qui n‘ont cessé de
défiler sur PEurope Occidentale par le nord-ouest pendant cette période. Ces
perturbations correspondent & des masses d’air froides et trés humides d’origine
océanique qui n'ont pas le temps de s’alimenter en éléments terrigenes comme le
210ppy. Ainsi ce type de précipitations ne dépose-t-il pas une grande quantité de #*°Pb
mais lessive, en plus grande quantité, d’autres éléments comme le Be d'origine
stratosphérique. Cette derniére remarque est confirmée par I'observation du rapport
relatif 2'°Pb/’Be, qui est particulierement faible pour le mois de janvier 1995 dans les
précipitations & Grenoble: 0.03 en janvier 1995 contre 0.45 en janvier 1996, indiquant
une masse d'air, soit appauvrie en 2'°Pb, soit enrichie en 'Be.

Table 11.3: Mesure du #'°Pb dans les couches d’hiver de neige dans les Alpes

Lieu de carottage Date de Alt2 | Accumulation | Couoro® | Fovero
(glacier) prélevement ™ “ncige(m) | caumm) | Bakg' | Bam®
Argentiere 2400 05/05/95 2400 | 3.00 1470 | 0.023 34
Argentiere 2900 20/06/95 2900 | 6.50 3250 | 0.025 81
Améthystes 20/06/95 | 3300 | 5.00 2470 | 0.017 42
Argentiere 2900 22/05/96 2900 | 4.25 1870 | 0.048 89
Col du Midi 14/05/96 | 3500 | 4.55 1930 | 0.043 82
Déme du Golter’ 22/06/95 4300 | 8.00 3400 | 0.078 260
Saint-Sorlin 1 17/04/96 2900 | 2.70 1070 | 0.058 63
Saint-Sorlin 2 17/04/96 3085 | 3.15 1290 | 0.066 85

* Mesure correspondant & la derniére couche de neige annuelle (juin 94 - juin 95)

a Altitude du site de prélévement
® Activité spécifique de *'°Pb dans la neige
¢ Dép6t de *°Pb dans la couche d'hiver de neige
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Si les données mesurées dans le cirque d’Argentiere sont homogenes et
s’expliquent aisément, il n’en va pas de méme des données mesurées au Déme du
Godter. A cette altitude (4300 m), les glaciers alpins ne subissent pratiquement pas de
fusion estivale et les précipitations sont sous forme de neige toute I'année. A partir de
repéres sur les balises, nous avons prélevé une carotte correspondant a un an
d’accumulation (juin 1994-juin 1995). A I'endroit du carottage, I'accumulation est trés
importante (8 m de neige, équivalent & 3.4 m d’eau). Cette forte accumulation n'est
certainement pas causée uniquement par les précipitations; elle I'est aussi par la
redistribution de la neige par le vent, ce qui provoque une surestimation de flux de
219pp (260 Bg m? an™). Cependant, il apparait ici que l'activité spécifique moyenne
(0.078 Bq kg™') dans la neige est plus de trois fois supérieure a celle observée dans le
cirque d’Argentiére. Certes, la carotte mesurée au Déme inclut la couche de neige
d’été dans laquelle le 2'°Pb est plus abondant (0.169 Bq kg'), du fait, en partie, des
poussiéres déposées, mais les activités spécifiques observeées dans les autres
couches restent toutefois plus importantes que dans le reste du massif. De plus,
l'activité spécifique moyenne du 2'°Pb est identique a celle mesurée en surface au col
Gnifetti (4450 m) dans le Massif du Mont-Rose (0.067 Bq kg™, Gédggeler et al., 1983).
Il semble donc que, dans les Alpes, le °Pb, qui est pourtant d’origine terrigene, se
concentre plus abondamment sur les reliefs situés au-dessus de 4000 m. |l est difficile,
a partir de ces données, d’en expliquer les causes, celles-ci étant certainement
relatives a la circulation atmosphérique.

Au cours de I'hiver 1995-96, les précipitations ont été beaucoup plus faibles que
I'année précédente dans les Alpes du Nord. A titre indicatif, les mois de janvier, février
et mars 1996 réunis ont subi deux fois moins de précipitations que le seul mois de
janvier 1995 a Grenoble. Ces faibles précipitations sont principalement dies a un
régime dominant de perturbations originaires de I’Atlantique qui défilent sur 'Europe
par le sud-ouest en passant par la péninsule Ibérique et qui alimentent la France par
le sud. On a pu ainsi observer un phénoméne inverse par rapport a celui de 'année
précédente avec de fortes chutes de neige sur les Alpes du Sud et un hiver “sec” dans
le nord. Il est cependant intéressant de constater que le flux de 2'°Pb mesuré & 2900
m sur le ‘glacier d’Argentiére est identique & celui de I'hiver 94-95 pour une
accumulation deux fois inférieure. Cette observation implique une activité spécifique

dans la neige deux fois plus élevée. On peut I'expliquer par le fait que les perturbations
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arrivant par le sud de 'Europe fassent remonter des masses d'air d'origine nord-
africaine riches en 2'°Pb. |l est aussi possible que ces masses dair océaniques
s'alimentent en 2'°Pb au-dessus de la péninsule Ibérique et de la Provence. Une autre
hypothése est que la plus grande régularité des précipitations au cours de I'hiver 95-96
ait lessivé tout aussi efficacement le 2'°Pb atmosphérique, malgré le fait que les
quantités d’eau impliquées soient moindres que I'hiver précédent.

Un carottage a aussi été effectué, ce printemps 1996, au col du Midi (3500m), a
une distance approximativement intermédiaire entre le Cirque d’Argentiere et le Déme
du Goter. Les mesures montrent un flux et une concentration en #'°Pb identiques aux
résultats de la mesure effectuée sur le Glacier d’Argentiére indiquant le méme type de
dépot atmosphérique.

Outre le massif du Mont-Blanc, nous avons prélevé deux carottes sur le glacier
de Saint-Sorlin, prés du pic de 'Etendard, dans le massif des Grandes Rousses situé
dans la partie méridionale des Alpes du Nord. L’accumulation observée est plus faible
mais les flux mesurés sont identiques indiquant une concentration spécifique en #"°Pb
dans la neige plus importante (0.06 Bq kg™).

2.4 Mesure du 2'°Pb dans les glaciers du Svalbard

Le Svalbard est un archipel composé de deux fles principales : le Spitzberg et le
Nordauslandet. Ces iles font partie des terres les plus septentrionales du globe (80°N)
et sont situées a 1000 km au nord de I'Europe. La plupart des données de flux de *'°Pb
disponibles dans la base de données pour les régions arctiques provient de la calotte
groenlandaise. Il est donc utile de compléter ces données par des mesures de 210pp
dans les glaciers du Svalbard. Cependant, bien que situé a treés haute latitude, le
Svalbard est soumis a un climat polaire tempéré du fait de I'influence du courant de
dérive Nord-Atlantique dans cette partie de 'Océan Arctique. Ainsi, contrairement a la
calotte froide du Groenland, les glaciers du Svalbard, situés a basse altitude (<
1000m), subissent une fusion estivale importante et sont considérés comme des
glaciers tempérés.

Les carottes ont été prélevées sur 10 glaciers répartis du nord au sud de I'ile du
Spitzberg (Figure 11.3).

Figure I1.3: Répartition géographique des glaciers du Svalbard dans lesquels les couches d’hiver ont été
prélevées.
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Un certain nombre de couches d'hiver a été rassemblé afin d'avoir des mesures
plus précises et des valeurs plus consistantes. Les données montrent que, méme sur
une petite surface comme le Spitzberg, le #'°Pb est inégalement réparti (Table 11.4). De
plus, le flux comme l'activité spécifique montrent des variations interannuelles trés
marquées. Cette observation est particulierement visible dans les mesures effectuees
au Finstervalderbreen ol le flux varie d'un facteur 2 entre les hivers 93-94 et 94-95.
Ces écarts sont reliés aux variations importantes des précipitations entre ces deux
hivers. La méme tendance est observée au Kongsvegen, mais pour des raisons
différentes, car si les précipitations restent identiques entre les deux hivers, l'activité
spécifique dans la neige varie énormément. Cette variation interannuelle de I'activite
spécifique est difficile & interpréter; il est possible que I'approvisionnement du Svalbard
en 2'°Pb varie fortement d'une année & l'autre du fait de la provenance de masses d'air
d'origines trés différentes. Ces variations interannuelles du flux rendent difficiles une
interprétation des variations géographiques.

Table I1.4: Mesure du 2"°Pb dans les couches d'hiver de neige au Svalbard

Lieu de carottage Date de n Accumulation | Cupp10® | Fopeto
(glacier) préléevement ;t:o%z “ee(m) | s | Bakg' | Bam®
Isach.-Snof.-Mon." | avril 1992 7 - 900 | 0.022 20
Kronebreen avril 1996 9 1.77 695 | 0.097 68
Kongsvegen avril 1996 2 2.03 815 | 0.100 82
Kongsv.-Sveabr.? avril 1990 B - 754 | 0.041 31
Finstervalderbreen | avril 1994 6 < 1290 | 0.049 63
Finstervalderbreen | avril 1995 T - 510 0.057 29
Barlaupfonna avril 1991 2 - 1350 | 0.074 100
Amundsenissen avril 1991 4 - 1685 | 0.030 51

! mesures groupant les couches d'hiver des glaciers Isachsenfonna, Snofjella et Monacobreen
2 mesures groupant les couches d'hiver des glaciers Kongsvegen et Sveabreen

2 Altitude du site de prélévement
b Activité spécifique de #'°Pb dans la neige
° Dépot de 2'°Pb dans la couche d'hiver de neige

Cependant, en moyenne, les flux mesurés au Svalbard apparaissent bien
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supérieurs a ceux observés au Groenland, d'une part parce que les précipitations y
sont plus abondantes, d'autre part parce que les masses d'air qui atteignent I'archipel
sont certainement plus riches en 2'°Pb. La principale source de ?'°Pb est constituée par
le vaste continent Eurasien dont les masses d'air alimentent le Svalbard par le sud-est.
En particulier, en hiver, lorsque le front polaire descend jusqu'aux moyennes latitudes,
des masses d'air continentales riches en #'°Pb s'humidifient au-dessus de I'Océan
Arctique et alimentent abondamment le Svalbard par le sud-est. Les glaciers du sud
de l'lle (Barlaupfonna, Amundsenissen) regoivent ainsi d'importantes quantités de
neige, plus enrichies en 2'°Pb sur la fagade est (Barlaupfonna) ol le flux est équivalent
a celui observé aux latitudes tempérées. En comparaison, les précipitations sont moins
abondantes et plus appauvries en 2'°Pb sur les glaciers du nord-est, bien que les
données des couches dhiver de l'année 95-96 montrent des concentrations
spécifiques importantes (Kronebreen, Kongsvegen). Malheureusement, il n'existe pas
de mesure sur les glaciers du sud, cette année 1a, pour établir une comparaison.

En conclusion, bien que situé a trés haute latitude, le Svalbard est soumis a
dimportantes retombées de 2'°Pb du fait de sa position particuliére :
- proximité d'un grand continent (Eurasie) qui fournit I'approvisionnement en *°Pb et
dont l'influence se fait particulierement sentir en hiver lorsque le front polaire arctique
descend jusqu'aux moyennes latitudes,
- influence de la dérive nord-atlantique sur le climat local (températures modérées,
précipitations abondantes).

2.5 Mesure du ?'"°Pb dans différents sols de la planéte

La mesure du flux atmosphérique de #'°Pb par l'intermédiaire des sols est un
moyen pratique comparé aux précédents. D'une part la méthode de prélévement est
rapide, d'autre part les sites sont souvent faciles d'acces contrairement aux mesures
dans la neige. La difficult¢ majeure est la sélection judicieuse des sols qui ne doivent
pas étre perturbés ni étre soumis a des erosions ou a des accumulations importantes.

Plusieurs sols provenant de sites trés divers ont été analysés, ce qui nous a
permis d'avoir des données dans des régions vierges de mesures. Ainsi les mesures
dans les sols ont-elles permis l'accés a des données dans des zones tropicales comme
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I'Afrique (Cameroun) et I'Asie (Népal) et dans des régions plus voisines (Bulgarie,
Alpes du sud)(Table 11.5). A I'exception de la mesure effectuée au Népal, I'évaluation

du flux de 2'°Pb a toujours été établie a partir de 3 carottes par site afin de vérifier la a) _ Conceniraionde Pb210 (B ko)
reproductibilité des mesures. Les profils de 2'°Pb montrent généralement une [
décroissance réguliere résultant d'une diffusion homogene dans les sols (Figure 11.4). | 1000
Certaines irrégularités apparaissent parfois du fait de transferts certainement générés 3_ 900:_
par I'activité biologique (végétation, vie animale). Les activités du 210pp supporté sont | o
trds variables. Dans notre étude, les plus faibles concentrations de *'°Pb supporté _l_-
mesurées (0.008 Bq kg”) correspondent a des sols organiques situés dans un 400}
environnement calcaire (Queyras, France)(Figure Il.4a), tandis que les plus fortes | 200:_
activités spécifiques (0.160 Bq kg') ont été mesurées dans des sols situés dans un ‘ 0 L
environnement granitique avec de fortes teneurs en 2% (Pic du Moussala, 0 10 0 3 4'0 50
Profondeur massique (kg m-2)
Bulgarie)(Figure 11.4b).
Dans les trois sols mesurés au Cameroun, sur les bord du lac Barombi Mbo, deux b)  jppqroncentelon 2 S0 e
sols ont enregistré des valeurs de flux identiques tandis que la mesure du troisieme sol 1000
indique une valeur presque 15 fois inférieure aux deux autres. Ce dernier sol est i
inondé lorsque le lac est en crue, il n'est donc pas surprenant que la valeur du flux %
atmosphérique soit biaisée 3 cet endroit car les eaux entrainent une partie des 600
sléments déposés sur le sol. La seule valeur de flux de 2'°Pb disponible dans cette 4001_
région du globe a été mesurée dans les précipitations a Lagos, Nigéria (285 Bg m? an’ A
). Cependant, celle-Ci correspond seulement 2 6 mois de mesure dans une région ou e &
les précipitations sont trés inégalement réparties dans l'année. Elle est toutefois N S S N TP G R
identique au flux obtenu dans les deux sols prélevés au Cameroun. La forte valeur de ’ " prondens massiqig (kg m-2) 0 =

flux obtenue au Cameroun (278 Bq m?2 an') peut étre la conséquence de deux
phénomenes: (1) les précipitations sont relativement abondantes & I'Equateur et (2),
comme le montre une étude du cycle saisonnier de la concentration en 210ph dans l'air
de surface en Cote d'lvoire (Nho et al., 1996), linfluence des masses d'air sahariennes,

s : 210 & 1 £l * . L
relativement riches en *"°PDb, constitue une bonne source d approwsmnnement. Figure IL.4: Profils de ?Pb total (en Bq kg™") dans les sols: (a) sol organique dans un environnement
e

calcaire (Queyras, France) et (b ; :
Au Népal, il n'existe qu'une valeur issue d'un seul prélévement de sol. Bien que e ’ et (b) sol organique dans un environnement granii i
p q prel q Bulgarie); La profondeur massique représente la masse de matiére séche pargunir;g‘%iesﬁ?;;czu(xogsr:'lg'

mesurée a haute altitude (3660 m), cette valeur (284 Bq m?an™) est assez semblable
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au flux atmosphérique de ?'°Pb mesuré dans des collecteurs artificiels & Gangtok, en

Inde (230 Bq m? an'), situé a la méme latitude, sur les rebords de la chaine
himalayenne et avec un climat similaire (fortes moussons). Cependant, bien que le
profil mesuré dans le sol ne montre pas de perturbations majeures, des prélevements
complémentaires sont nécessaires pour confirmer cette valeur.

Table I1.5: Flux de 2'°Pb mesurés dans différents sols de la planéte

Site de mesure Localisation Altitude Flux de "°Pb
(latitude, longitude) (m) (Bg m?an”)
Caméroun: lac Barombi Mbo 4.7°N, 9.3°E
BM1 301 19
BM4 310 279
BM7 320 277
Népal: Singla Pass 28.2°N, 85.2°E 3660 284
Bulgarie: Massif de Rila 42.1°N, 23.5°E
Carotte AB 2710 132
Carotte CD 2585 75
Carotte EF 2560 104
Carotte GH 2390 122
France: Massif du Queyras 44.7°N, 6.9°E 2550
QuA 187
QuB 153
QuC 150

En Bulgarie, 4 carottes de sol ont été prélevées dans le massif de Rila (Annexe
1) dans une méme vallée mais & des altitudes différentes. Les quatre sols donnent des
résultats variant entre 75 et 132 Bq m? an’'. La valeur moyenne (108 Bq i ah )
correspond assez bien aux autres valeurs d'Europe continentale. Les précipitations
assez abondantes sur ces reliefs (1050 mm/an au sommet du Moussala) ainsi que les
sources potentielles de 2'°Pb, nombreuses dans cette région (Eurasie, Péninsule

Arabique, Afrique du Nord), ne semblent pas avoir notablement influencé le flux local.
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Les trois carottes prélevées dans le massif du Queyras, France, donnent des
résultats homogenes. Le flux moyen mesuré (163 Bq m? an™) est certes supérieur aux
valeurs mesurées dans les régions voisines: Grenoble et Monaco. Cette valeur peut
s'expliquer par le fait que, d'une part les précipitations sont certainement plus
abondantes qu'a Monaco (influence orographique), d'autre part le climat est différent
de celui de Grenoble avec une influence méditerranéenne et donc nord-africaine plus
importante.

47




Il - La base de données de ?'°Pb




Il - La base de données de *'°Pb

Jusqu'a ces dernigres années, le ?'°Pb a surtout été utilisé comme un outil dans
la mesure des taux de sédimentation récente et dans la mesure de I'accumulation de
neige sur les glaciers et les calottes polaires. Son utilisation en tant que traceur
atmosphérique est souvent restée limitée a des études locales. Dés la fin des années
70, Turekian et al. (1977) tentent d'établirent un premier modele sur la répartition
globale du radon et de ses descendants & partir d'observations sur les émanations de
22Rn et sur les flux de dépdt dé'® Pb. Quelques années plus tard, Lambert et al.
(1982) poursuivent le méme type d'étude mais, cette fois-ci, & partir des concentrations
atmosphériques de ces deux éléments. lls appliquent leurs observations a I'etude des
échanges troposphére-stratosphére et fournissent une des premieres bases de
données sur les concentrations de surface de 2'°Pb. Depuis le début des années 90,
aprés I'éclosion et le développement rapide des modeles numeériques de circulation
générale, le 2Rn et le 2'°Pb sont de plus en plus introduits comme traceurs dans des
modeles d'aérosols. Il a donc semblé nécessaire de compiler les données de ?'°Pb
utiles & la validation de ces modeles. Ces observations concernent principalement les
concentrations dans I'atmosphére et les flux de dépot.

Parallélement, le nombre trés important de mesures de ?'°Pb dans les sédiments
des différents systémes aquatiques, nécessaire a I'étude de la sédimentation de ces
milieux, rend disponible un grand nombre de données de flux a l'interface eau-sédiment
a travers le globe. Ces données permettent d'élaborer une étude sur les transferts
atmosphére-sédiment.

L'ensemble de ces résultats a été regroupé dans une base de données accessible
sur le serveur Web (http://glaciog.grenet.fr/equipes/glacier/donn_html). Cette base est

réactualisée tous les 6 mois.

La base de données a été établie & partir des mesures de ?'°Pb dans différents
milieux, effectuées au cours des quarante derniéres années. Ces mesures sont
principalement issues de recherches bibliographiquesr. Certaines données proviennent
de communications personnelles. Des données supplémentaires de flux de #'°Pb ont
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été rajoutées, a partir de mesures effectuées au Laboratoire de Glaciologie, pour
couvrir les zones les plus démunies.

La base de données est divisée en 2 groupes majeurs:
1- Les données de ?'°Pb relatives aux mesures a l'interface atmosphére-surface,

2- Les données de ?'°Pb relatives aux mesures a l'interface eau-sédiment.

Dans le premier groupe, 2 types de données trés différentes mais
complémentaires sont présentées:

a- Les concentrations de 2'°Pb dans I'air de surface (Table I11.1):
- les données annuelles (Table lll.1a),
- les données mensuelles (Table 111.1b),

b- Les flux de dép6t atmosphériques mesurés a partir de différents collecteurs:
- par la mesure directe en collecteurs artificiels (Table I1l.2a),
- par la mesure des inventaires dans les sols (Table l1l.2b),
- par la mesure du dép6t dans la neige (Table 111.2¢).

Dans le second groupe, nous présentons les flux de #'°Pb a l'interface eau-
sédiment (Table 111.3) en distinguant les différents types de réservoirs aquatiques (lacs,
tourbieres et marais, sites cotiers et océans profonds). A cause du nombre important
de valeurs existantes dans la bibliographie concernant ce type de mesure, l'inventaire
que nous avons dressé est sans doute incomplet.

Dans cette base de données, les sites sont groupés par régions (zones polaires,
continents et océans) et latitudes. Pour chaque site, la localisation, I'altitude et les
précipitations annuelles sont données. Quand elles sont disponibles, les périodes
d'échantillonnages ou d'observations sont indiquées. Les données de concentration
reportées dans la base sont moyennées sur la période d'observation. Les données de
flux de dépo6t sont moyennées ou extrapolées sur I'annee.
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Légendes des tables

Dans chaque table (& 'exception de la table 1ll.1b), les informations suivantes sont

indiquées lorsqu'elles sont disponibles:

a) Les 5 premiéres colonnes comprennent consécutivement:
- le nom du site de mesure ("Place name"),
- la localisation du site en degrés (latitude et longitude)("Location"),
- l'altitude du site en metres ("Alt."); les altitudes indiquées entre parenthéses
sont approximatives,
- les précipitations annuelles en millimétres d'eau ("Prec."); les données de
précipitations suivies de "#" sont dérivées de 'article d'ou provient la donnée de
210pp: |es précipitations suivies de "##" sont issues des rapports AERE (C13);
toutes les autres données de précipitations sont issues d'un CD-ROM sur des
données météorologiques corrigées et interpolées (L14),
- la méthode de mesure ("Meth." ou "method").

b) La derniére colonne des tables contient:
- le code de référence ("Ref."); le premier code de référence correspond a l'article
a partir duquel la donnée est dérivée; quand elle existe, la deuxieme référence
indique l'article original dans lequel la donnée est publiée.

Les informations suivantes concernant les labels des colonnes sont spécifiques a

chaque table:

a) Table lll.1a
- colonne "Meth.": "air" indique qu'il s'agit d'un échantillonnage d'air de surface,
- colonne "S.P.": durée de la période de mesure (en année); les signes (- et +)
indiquent que la période de mesure est légérement inférieure ou supérieure
(respectivement) au nombre d'années indiqué,
- colohne "Conc.": concentration de 2'°Pb dans I'air de surface moyenné sur la

période d'observation (en mBg SCM™)*.
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b) Table lll.1b

- colonne "Place name": nom du site de mesure; les valeurs indiquées entre
parentheéses correspondent a la période de mesure (en années),

- colonne “Jan” & “Dec”: concentrations moyennes mensuelles de 2'°Pb dans I'air
de surface (en mBg SCM?); les signes (- et +) indiquent que la période de
mesure, pour le mois en question, est inférieure ou supérieure (respectivement)
au nombre d'années indiqué dans la premiére colonne; le nombre de signes
correspond au nombre d’années en moins ou en plus,

- colonne "Ref.": code de référence.

¢) Table Ill.2a

- colonne "method":

"vulk" indique que le flux de 2'%Pb est mesuré en continu incluant les dépots secs
et humides,

"wet" indique que le *°Pb n'est récolté que lorsqu'il y a des précipitations,
n'incluant alors que le dép6t humide,

- colonne "S.P.": durée de la période de mesure (en année),

- colonne "conc.": rapport entre le flux de dép6t de ?'°Pb et les précipitations (en
mBa kg™'),

- colonne "flux": flux de dép6t annuel de 2*°Pb (en Bq m? an™); le flux est moyenné
sur la période d'observation; les astérisques indiquent que le flux, F, est calculé
selon la relation: F = PxC, ou P est la quantité moyenne de précipitation annuelle
et C est la concentration moyenne annuelle de ?'°Pb dans les eaux récoltées; il
s'agit donc d'une approximation du flux de déep6t annuel.

d) Table lll.2b

- colonne "method":

"soil" indique que le #'°Pb est mesuré dans un sol,

"lichen" indique que le ?'°Pb est mesuré sur des lichens,

- colonne "Invent.": inventaire de ?'°Pb dans le sol; cette valeur représente
I'activité totale de ?'°Pb d'origine atmosphérique par unité de surface (en Bq m?3),
- colonne "flux": flux de dépdt annuel de ?'°Pb moyenné sur le siécle (en Bq m?
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an™).

e) Table lll.2¢c

- colonne "Prec.": accumulation annuelle de neige en quantité d'eau équivalente
(en mm an™),

- colonne "method™:

"snow" indique que la mesure s'effectue a partir de carottes de neige dans un
glacier froid (pas de fusion estivale),

".s." indique que la mesure s'effectue a partir des retombées de neige fraiche,

"w.s.l." indique que la mesure n'est effectuée qu'a partir de la couche de neige
accumulée dans I'hiver; la donnée de flux de dép6t qui en résulte est alors
extrapolée sur I'année entiere,

- colonne "P.0O.": période d'observation de la mesure (en année),

- colonne "Invent.": inventaire de #'°Pb dans la neige; cette valeur représente
l'activité totale de 2'°Pb d'origine atmosphérique par unité de surface (en Bq m?);
elle n'est répertoriée que lorsque la quantité totale de *'°Pb dans le manteau
neigeux est mesurée, ce qui implique une épaisseur de neige correspondant a
plus d'un siécle d'accumulation,

- colonne "flux": flux de dépdt annuel de *°Pb moyenné sur la période

d'observation (en Bq m? an™).

f) Table 111.3

- colonne "collector types": les sédiments sont classifiés selon les types de
réservoirs aguatiques suivants:

"m.l.": grands lacs (surface > 1000 km?),

"lake": étangs, petits et moyens lacs,

"s.marsh": marais salants,

"p. bog": tourbiéres,

"est.": estuaires,

"bay": baies,

"fjord": fjords,

"lag.": lagunes,

"c.m.": marges continentales (plateaux, talus et canyons),
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"d.0." océans profonds (bassins et fosses),

"mar." autres sites marins,
- colonne "depth": profondeur du site d'échantillonnage (en métres),
- colonne "Invent.": inventaire de ?'°Pb dans les sédiments; il représente l'activité
totale de 2'°Pb non supporté par unité de surface (en Bq m?),
- colonne "flux": flux de dépdt de ?'°Pb a l'interface eau-sédiment moyenné sur le
siecle (en Bqm? an™).

* nSCM" signifie meétre cube standard.
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rable III.1: Concentrations de plomb 210 dans l'air de surface

ARCTIC REGIONS

site 1

greenland

Thule
Thule
Thule
Thule

Kap Tobin
constable Point
pye 3
plaska
Barrow
Barrow
Anchorage

NORTH AMERICA
CANADA

ontario

Moosonee
Moosonee
Moosonee
Moosonee
Pickering
Nanticoke
Sault-Ste-Marie
Sudbury

North bay
Elliot lake
Nordic Townsite

Quirke Townsite
Stollery lake
Esker lake

Montana

Helena EML
Helena

Idaho

Rexburg

Oregon
Beaverton
Colorado

Rocky Flats EML
Rocky Flats
Rocky Flats
Rocky Flats
Utah

Salt Lake city
Salt Lake city
Salt Lake City

Franz Joseph Lands

Denisore Townsite

‘a,nonnees annuelles

U.S.A.: West-Central

£y

Location
Lat. Long.
80.0 55.0
76.6 -68.6
76.6 -68.6
76.6 -68.6
76.6 -68.6
70.4 =-22.0
70.7 =22.6

65.2 -43.5

51.3 -80.5
51.3 -80.5
51.3 -80.5
51.3 -80.5
43.9 -7%.0
42.8 -80.2

46.4 -112.0
46.6 =-112.0

43.8 -111.8

45.5 -122.9

40.0 -105.1
40.0 -105.2
40.0 -105.2
40.0 -105.2

40.5 -110.5
40.8 -110.8
40.8 -110.8

259
259
259
259
22
50
2480

10
10
10
10

1187

1502

10

1700
1738
1814
1830

1300
1516
1516

339

117
117
117
117
451

570#

429
429
429
429
777
874

330
373

334
1261
485
485

485
485

275
275
275

air

air
air
air
air
air
air
air

air
air
air
air
air
air
air
air
air
air
air
air
air
air
air

air
air

air
air

air
air
air
air

air

air
air

NN NDNDNNNDNDND

2+

0.013

0.265
0.21
0.35
0.15
0.27
0.27
0.18

0.53
0.48
0.23
0.31
0.51
0.69
0.35
0.32
0.24
0.55
0.39
0.31
0.39
0.25
0.36

0.60
0.44
0.68
0.51

0.62
0.96
0.54

e

-

L1l
L9-F7
L13
L9-Pl4
J7

J7

J7

J7

J7

J7

J7

J7

J7

J7

J7

G4
L9-F7

L1l

L1l

G4

L9-F7
L9-F7
L9-F7

G4
L9-M21
L9-F7




Table III.la (suite)

Location
Lat. Long.

Prec.
(mm)

Meth.

S.P.
(y)

Conc.
(mBg.SCM-1)

Arkansas
Fayetteville
California
Richmond
Los Angeles

U.S.A.: East
New England
Montague (Mass.)
Winchester (Mass.)
Winchester (Mass.)
New York
New York City EML
New York City
Pennsylvannia-N.J.
Scranton SURE 2
Chester (N.J)
Ohic
Zanesville SURE 4
Indiana
Fort Wayne SURE 7
Illinois
Springfield
Virginia-Del.-Mar.

Washington (W.D.C.)
Washington (W.D.C.)

Millsboro (Del)

Lewisburg (Wva) S.9

Kentucky
Rockport SURE 5
Carolina

Durham (N.C) SURE 8

Tennessee
Pulaski SURE 6
Louisiana
New Orleans
Florida
Miami
Miami
Miami

CENTRAL AMERICA-WEST

Porto Rico
San Juan
Panama
Balboa
Panama
Miraflores

36.1 -94.2

37.9 -122.83
34.0 -118.3

100

56

56

268

275

245

180

50
82

200

23
20
10

1173

493
350

1098
1107
1107

1137
1137

1182
1189

1003

941

920

1059

1059

1060

1049

1188

1231

1317

1527

1486

1486
1486

1506

2106
2151
2151

air

air
air

air
air
air
air

air

air
air

air

air
air
air
air

air

air

air
air

air
air

air
air

air
air

2+

o e N

24

0.52
0.41
0.53
0.78

0.40
0.31
0.14

0.185
0.116
0.13

G4
Sl4
L9-M21

L1l
L9-F7

G4
L1l

G4

G4

L9-M21

L9-P1l4

L13

G4

G4

G4

G4

G4

L9-M21

L1l

L9-F7
L13

L9-M21

L9-F7
L9-P1l4
L13

ATLANTIC OCEAN
Bermuda (BBS)
Falkland Islands

42.6 -72.5
42.5 -71.2
42.5 -71.1
40.7 =-74.0
40.7 -74.0
41.7 -76.0
40.8 -74.7
40.0 -82.3
41.0 =-85.2
39.8 -89.7
38.9 =77.0
38.9 -77.0
38.5 -75.3
37.5 -80.2
37.5 -87.0
35.5 -78.5
35.2 -87.0
30.0 -90.1
25.8 =-80.3
25.8 -80.3
25.8 -80.3
INDIES
18.5 -66.1
9.0 -79.6
9.0 -79.5
9.0 -79.5
32.2 -64.7
-51.8 -58.5

rable III.la (suite)

Tromso

pinland

Ivalo

sodankyla
Nurmijarvi
geutula (Helsinki)
Helsinki
penmark

Riso

Russia

Moscow

United Kingdom
chilton

Ireland

Clones

pundalk
Mullingar
publin (site 1)
publin (site 2)
Galway

Rosslare
Caherciveen
Midleton
Germany
Brunswick
Poland

Varsaw

Czech Republic
Praha
Switzerland

Fribourg
Oberschrot
Jungfraujoch
Mte Ceneri
France
Verdun
Paris
Orsay
Flers
Dijon
Bordeaux
Toulouse
Toulon
Italy

Ispra
Portugal
Sacavem

Lat. Long.

69.7 19.0
68.6 27.4
67.4 26.6
61.0 26.0
60.2 25.0
60.2 25.0
55.7 12.1
55.8 37.7
51.5 -1.5
54.2 -7.2
54.0 -6.5
535 -7.3
53.4 -6.2
53.3 -6.2
53.3 -9.0
52.2 -6.3
51.9 -10.2
51.9 -8.2
52.3 10.5
52.2 21.0
50.1 14.4
46 .8 7.2
46 .7 7.3
46.5 8.0
46.1 8.9
49.2 5.4
48.8 2.3
48.8 2.2
48.7 -0.6
47.3 5.0
44.8 -0.6
43.6 1.4
43.1 5.9
45.8 8.6
38.8 «81

140
118
50
10
10

150

350

100

150

200

(500)

3450
554

200
50
50

200

250
10

150
10

251

Prec.

770

4154
510
622
627
6004#

587
577
741

1020
850
970
900
900
600
9280

1470

1040

686
512
530

1206
1206

1670

855
734#
615
846
860
853
700#
€662

15234

Meth.

air

air
air
air
air
air

air

air

air

air
air
air
air
air
air
air
air
air

air

air

air

air

air

air
air

air
air
air
air
air
air
air
air

air

S.P.

(y) (mBg.SCM-1)

R

0.1

66—
7 -

4+

0.167

0.229
0.240
0.25
0.44
0.300

0.14
0.20
0.15
0.24
0.22
0.22
0.36
0:17
0.31

0.46
1.14
0.18
0.74

0.50
0.48
0.60
0.43
0.80
0.59
0.52
1.09

0.03
0.02
0.02
0.06
0.02
0.04
0.05
0.02
0.04

L9-N7

P20
P20
L9-M23
Al0
P20

N8

P7

P21
P21
P21
P21
P21
P21
P21
P21
P21

L9-N7

K10

R11

V3
517

517

Cl4
L9-L15
Cl4
Cl4
Cl4
Cla
L9-M24
Cl4

D15




Table IITI.la (suite)

B

S.P. COHC{

1301
1972
1430
1764
2937
l684

air
air
air
air
air
air

0.04
0.085
0.06

T10
T10
L9-A9
T10
T10
T10

Place name Location Alt.
# Lat. Long. (m)
ASIA
Japan
Okushiri (Hokkaido) 42.1 139.4
Wajima (Ishikawa) 37.4 136.9
Chiba 35.6 140.1 0
Izumo (Shimane) 35.4 132.6
Hachijojima 33.1 139.7
Onna (Okinawa) 26.5 127.8
India
Srinagar 34.2 74.9 1598
Srinagar 34.2 74.9 1598
Gulmarg 34.1 74.2 2743
Nainital 29.4 79.4 1935
Dehli 28.7 77.2 219
Gangtok 27.3 88.7 2000
Calcutta 22.6 88.4 0
Nagpur 21.2 79.2 311
Bombay 18.9 72.9 18
Bangalore 13.0 77.6 922
Ootacamund 11.4 76.7 2235
Thumba 8.5 77.0 0
PACIFIC OCEAN
Amchitka (Aleout.) 51.5 179.1 0
Chichijima 27.1 l42.2
Honolulu (Hawaii) 21.3 -157.8 0

Mauna Loa (Hawaii) 19.5
Mauna Loa (Hawaii) 19.5
Mauna Loa (Hawaii) 19.5
Mauna Loa (Hawaii) 19.5
Tutuila (Am. Samoa)-14.3
Tutuila (Am. Samoa)-14.3

-155.6 3401
-155.6 3401
3394
-155.6 3394

0.045

Pascua Island -27.2
Pascua Island -27.2
Norfolk Island -29.0
Chatham Island -44.0
SOUTH AMERICA

Ecuador

Guayaquil -2.2
Guayaquil -2.2
Guayaquil -2.2
Peru

Lima -12.0
Lima -12.0
Lima -12.0
Lima -12.0
Bolivia

Chacaltaya -16.4
Chacaltaya -16.4
Chacaltaya -16.4
Chacaltaya -16.4
Uruguay

Durazno -33.3

-170.6 77
-170.6 77
-109.4 41
~109.4 41
168.0 10
-176.0 100
=399 7
-79.9 7
=99 7
-77.1 13
~TFed 13
=71 3
A | 30
-68.1 5220
-68.1 5220
-68.1 5220
-68.1 5220
~56::5 84

1122
1122
1122

87
87
87
87

793
793
793
793

air
air
air

air
air
air
air

air
air
air

" air

air

2 0.65
2 0.66
0.37
2 0.60
2 0.41
2 0.36
3 0.98
5 0.88
2 0.59
4 0.63
5 0.93
5 1.04
5 0.96
5 0.88
8 0.70
5 0.67
5 0.56
2 0.51
3- 0.003
2 0.35
1= 0.178
12 0.37
2- 0.23
2 0.174
1 0.22
4 0.06
0.5 0.021
4 0.045
24 0.029
11 0.11
10 0.07
4 0.515
2+ 0.27
2- 0.35
4 0.46
2+ 0.31
2 0.103
1 0.116
12 0.405
24 0.24
2+ 0.21
1 0.39
0.75 0.32

L1l
L9-F7
L9-P1l4

L1l
L9-F7
L9-Pl4
L13

L1l
L9-P14
L9-F7
L13

L1l

pable III.la (suite)

chile
antofagasta

Antofagasta
antofagasta

| Antofaga sta

gantiago
gantiago
santiago
gantiago
puerto Montt
puerto Montt
puerto Montt
puerto Montt
punta Arenas
punta Arenas
punta Arenas
Punta Arenas

AFRICA

Ivory Coast
Lamto

South Africa
Pretoria
Cape Point

INDIAN OCEAN
Reunion Island
Amsterdam Island
Marion Island
Kergelen Islands

OCEANIA
Australia
Townsville
Brisbane
Perth
Perth
Sydney
Melbourne
Cape Grim
New Zealand
Lower Hutt
Invercargill

Location
Lat. Long.
-23.6 =-70.3
-23.6 =-70.3
-23.6 =-70.3
-23.6 -70.3
-33.5 =70.7
-33.5 -70.7
-33.5 =70.7
-33.5 -70.7
-41.5 =-73.0
-41.5 =-73.0
-41.5 -73.0
-41.5 -73.0
-53.1 -70.9
-53.1 -70.9
-53.1 -70.9
-53.1 -70.9
6. -5.
-25.8 28.2
-34.4 18.5
-21.2 55.8
-37.8 77.7
-46.9 377
-49.4 70.2
-19.6 146.8
-27.5 153.0
-32.0 115.8
-32.0 116.0
-33.9 151.2
-37.8 145.0
-41,0 145.0
-41.2 174.9
-46.4 168.4

Prec.
(mm)

113444
117444#
932##
93244
1226#4
665##
1522

1283

air

v

Meth.

L9-B26
L9-B26
L9-B26
L1l

L9-B26
L9-B26
L11
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d Table III.2a (suite) rable 1II.2a (suite)
| Place Name Location Alt. prec. method S.P. conc. flux Ref éﬁce Name Location Alt, prec. method S.P. Bco;C:1 B f;T: —l)Ref-
ﬂ 4 Lat. Long. (m) (mm) (y) (mBg.kg-1) (Bg.m-2.y-1) i Lat. Long. (m) () ________iflf?_?;_?__ii_?;___;f __________
! ATLANTIC OCEAN -;;kyo 35.7 139.5 58 1604# bulk 2 140 222 $12&515
i yisasa 35.4 133.9 160 17284 bulk 2 153 4 S
i Bermuda (BBS) 32.2 -64.7 0 1699% bulk 1 68 115 T4 osaka 34.7 135.5 1548  bulk 4 170 Kla'
| Stanley (Falkland) -51.7 =-58.0 0 650 bulk 1.5 49 32* P7 ranabe 33.7 135.4 17 14434  bulk 2 142 202 T1
i Argentina Islands -65. -64. 0 250## bulk 0.25 7.4 1.9% P7 | gachijojima 33.1 139.8 79 27924 bulk 2 118 327 Tlg :
- yagasaki 32.7 129.9 19 1743#  bulk 3 207 359 Tl ﬁ
B | | o e e e e e i e e 8 Uoha 26.2 127.7 110 1743#%# bulk 2 152 262 T13 i
e I:fiiagar 34.2 74.9 1598  728# bulk 5 250 182 48 J3 *
Norway pelhi 28.7 77.3 219 7404 bulk 5 151 112 42 J3
j Tromso 69.7 19.0 0 769 bulk 0.5 44 34% P7 gangtok 27.3 88.6 2000 3053# bulk 5 75 230 126 J3
- Bodo 67.3 14.3 0 1247 bulk 2 95 118% P7 calcutta 22.5 88.4 3 1337# bulk 4 79 106 40 J3
Russia Nagpur 21.2 79.0 311  975# bulk 4 104 101 29 J3 |
Moscow 55.7 37.7 120 577 bulk 107 10 T2-Bl4 Bombay 19.0 72.9 0 2167# bulk 5 111 240 57 J3 ‘
United Kingdom pangalore 13.0 77 .6 922 1000# bulk 5 87 87 31 J3 ‘l‘
Brotherswater 54..5 -3.0 21084 ? 70 147 E9 ootacamund 11 .2 76.7 2235 1326# bulk 5 72 91 24 J3
Milford Haven 51.7 -5.0 0 916# bulk 3 103 85 13 P7 indochina
‘ Plymouth 50.4 -4.2 0 1240 ? 68 T7-C10 singapour 1.3 103.8 0 2682 bulk 2.5 53 142% P7
f Netherland .
Den Burg (Texel) 53.1 4.8 0 745 bulk 2 72 2 A e
. Germany AFRICA
| Saarland 49.3 7.0 (200) 801 bulk 104 a2
i Czech Republic Nigeria
! Prague 50.1 14.4 200 530 bulk 6 187 R11 Lagos 6.5 3.3 0 1657 bulk 0.5 172 285% P7
! Austria _
Linz 48.3 14.3 (250) 974 bulk 1.5 117 114% o A
Gosausee 47.5 13.5 (1000) 1204 bulk 0.5 106 128% P7 PACIFIC OCEAN
Switzerland
Dubendorf 47 .4 8.6 400 1100# bulk 4 127 140 S1 NORTHERN PACIFIC
Porte du Scex 46. 6.5 400 1123  bulk 1 152 D5 Midway 28.2 -177.4 10 4924  bulk 1+ 73 24 2ad
France Chichijima 27.1 142.2 20 13304 bulk 2 125 166 T13
Paris 48.8 2.3 50 680# bulk 2 160 109 B10-T8 Oahu (Hawaii) 21.3 -158.0 1000 5894# bulk 1+ 76 45 T1l4
Grenoble 45.2 5.7 220 9304 bulk 2 124 115 16 P19 Enewetak 11.3 162.3 0 1078# bulk 0.6 22 24 3 T1
Bordeaux 44.8 -0.6 0 10304 bulk 2 55 57 B10-T8 Fanning 4.0 -159.0 1520#  bulk 1- 36 54 T14
Monaco 43.8 7.4 0 883 bulk 110 C8-H4
Etang de Vaccares  43.5 4.6 10 500# bulk 1 164 82 R10-H8 SOUTHERN PACIFIC
Italy Suva,Fiji -18.2 178.4 0 3463 bulk 80 20 T2
Ispra 45.8 8.6 251 1523% bulk 5 147 224 34 D5 Rarotonga -21.3 -159.8 0 2127  bulk 52 &
Portugal
Sacavem (Lisboa) 38.8 -9.1 0 676# bulk 5 83 56 12 08 @ R e e smeem—oo e
SOUTH AMERICA
ASIA Bolivia
Huayna Potosi -16.4 -68.1 4750 7404 bulk 1 101 75 8 P22
Japan
Kitami 43.8 143.9 84 817# bulk 2 267 217 T13 B e
stationl Esachi 41.9 140.1 0 1271% bulk 2 228 290 Fé OCEANIA
station2 41.9 140.3 100 15004 bulk 2 295 443 Fé )
station3 41.9 140.4 500 16974 bulk 2 274 465 F6 AUSTRAL1A
stationd4 Hakodate 41.7 140.7 0 11004 bulk 2 233 256 F6 Queenslangd
Hakodate 41.7 140.7 3 9664 bulk 2 267 257 T13 Townsville -19.2 146.8 0 1134## bulk 7 38 12 T2-Bl15
Akita 39.7 140.1 18 15124 bulk 2 240 362 T13 Samforq -27.3 152.8 (100) 1195 bulk 6 62 12 T2-Bl5
Sendai 38.2 140.9 45 9884  bulk 2 198 196 T13 Brisbane -27.5 153.0 0 1174## bulk 7 65 8 T2-Bl15
Kanazawa 36.6 136.7 48 2318% bulk 2 163 380 T13&S15




44444________________7:3-I!ll.IlI-I::_______________________———————————————————————4444444444*

4 Table III.2a (suite) rable 1II.2b: Flux de depot atmospherique de plomb 210 mesures dans les sols.
r‘.
LU e
ﬂ Place Name Location Alt. prec. method S.P. conc. £1lusk Ref. place Name Location Alt. prec. method invent. flux Ref.
hl # Lat. Long. (m) (mm) (y)(mBq,kg-l)(Bq.m—z.y—l) 1 Lat. Long. (m) (mm) (Bg.m-2) (Bg.m-2.y-1)
f Northern Territory - JORTH AMERICA
| Darwin -12.3 130.7 0 1538## bulk 7 95 25 T2-B15
| Alice Springs -23.7 133.8 500 2504# bulk 6 57 10 T2-B15 CANADA
i Western Australia yukon
E Port Hedland -20.3 118.7 0 31844 bulk 6 32 10 T2-B15 gluane lake 61.0 -138.3 750 568 soil 670 21 M19
: Perth -32.1 115.8 0 93244 bulk 7 43 12 T2-B15 gilver Creek 61.0 -138.3 770 568 soil 1750 54 M19 |
Wokalup -33.2 115.8 (100) 925 bulk 6 47 18 T2-B15 gluane site 2 61.0 -138.3 1420 568 soil 970 30 M19
Southern Australia gluane site 3 61.0 -138.3 1420 568 soil 1380 43 M19
Adelaide -34.9 138.6 0 760## bulk 7 53 12 T2-Bl15 whitehorse 60.7 -134.8 700 288 soil 1220 38 M19
Meadows -35.2 138.7 (300) 690 bulk 6 58 13 T2-B15 Wolf Creek 60.7 -134.8 600 288 soil 970 30 M19 :
New South Wales white Pass 59.7 -135.2 970 618 soil 650 20 M19 ”
Sydney -33.9 151.2 0 1226## bulk 7 53 15 T2-B15
| Berry -34.8 150.7 (100) 1048  bulk 6 70 18 U.5.A : West |
Victoria-Tasmania washington |
Melbourne -37.7 145.0 0 665## bulk 1 118 80* P7 washington coast |
Melbourne -37.7 145.0 0 665## bulk 7 50 12 T2-B15 site 1 (n=2) 47.4 -124.3 0 2433 soil 3660 114 c12
Warragul -38.2 145.9 50 828 bulk b 67 13 T2-B1S site 2 47.3 -124.2 0 2433 soil 4080 127 c12
Hadspen -41.5 147.1 741 bulk 6 53 5 Po-Bis site 3 47.1 -124.1 0 2433 soil 7480 233 c12
Hobart -42.8 147.3 800## bulk 7 30 T2-B15 site 4 46.8 -124.1 0 1941 soil 1605 50 c12
site 5 (n=2) 46.7 -123.9 0 1843 soil 3660 114 c12
NEW ZEALAND site 6 46.4 -124.0 0 1817 soil 3470 108 .2 i
Northern Island | Mean (n=8) 122 52 '
Kaitaia -35.2 173.3 1512 bulk 7 62 20 T2 \california
Auckland -36.9 174.8 0 1350 bulk 5 50 12 T2 Mendocino PF2 39.3 -123.8 21 965 soil 1245 39 M6
New Plymouth -39.0 174.0 0 1600 bulk 6 73 15 T2 Mendocino PF1 39.3 -123.8 122 965 soil 1690 53 M6 ‘
Havelock North -39.7 176.8 (100) 961 bullk - 30 2 oo Foothills SJTM1 40.7 -122.3 457 1055 soil 2375 74 M6
Wellington -41.3 174.8 0 1156 BiTE 6 & s | Foothills s01 40.7 -122.3 680 1055 soil 2220 69 M6 !
Sierra Nevada
Southern Island core SL1 40. -121. 1676 soil 3260 102 M6 3
Greymouth -42.5 171.2 0 1988 bulk 6 125 12 T2 core WL1 40. -121. 1814 soil 4480 140 M6 i
christchurch -43.5 172.7 0 859 s 3 g — core sQ2 40. =-121. 2097 soil 3930 122 M6 :
Ohakea -43.6 172.7 0 1071%## bulk 1 22 9 3% p7 core KPM1 40. ~-121. 2774 soil 4910 153 M6 1
Dunedin -45.8 170.3 0 703 bulk 7 30 8 T2 core SQ3 40. -121. 2798 soil 3935 116 M6 ‘
Invercargill -46.5 168.3 0 1034  bulk 6 35 12 T2 g (n=5) 1E¢ 29
_______________________________________________________________________________________ 1 U.S.A : central j
Towa 0
Williams prairieIAA 41.8 -91.8 220 843 soil 5200 le2 G4 |
. Nebraska I
| Niobrara prairieNEA 42.8 -100.3 855 524 soil 4550 142 G4 W
Colorado
Boulder 40.0 -105.3 (1700) 485 soil 8570 267 M3
| Broomfield co a 39,5 -105.0 1646 418 soil 3200 100 c4 '
" Oklahoma
Springer prairieOKA 36.6 -97.6 335 762 soil 5020 156 G4
New Mexico v
Santa Fe T.W.S5.F 35.7 -106.3 (2000) 390 soil 13900 432 N1l |
Santa Fe F.W.A.A 35.7l-106‘3 (2000) 390 - soil 6970 217 N1 |
| Arkansas ‘
‘1::2: County AR A 35.5 =-93.1 400 1248 soil 6020 187 G4 |

Potter County TX A 35.1 -101.9 1120 519 soil 4620 144 G4




1 Table III.2b (suite)

| sble 1II.2b (suite)
| UL S ST
.‘} Place Name Location Alt. prec. method invent. flux Ref. 1;;3 Name Location Alt. prec. method invent. flux Ref.
W # Lat. Long.  (m) (mm) (Bq.m-2) (Bg.m-2.y-1) Lat. Long.  (m) (mm) (Bq.m-2) (Bq.m-2.y-1)
'T‘\ B = oo i e S S S A S e S s
! U.S.A: East - QUROPE
. New England
t Camels Hump (Verm) 44.3 -72.9 1036 914 soil 9830 306 G4 qeden
i Pine park (NH) NH B 44.0 -72.0 120 1077 soil 4050 126 a4 Fgogen 62.3 12.3 (800) 533 lichen 2020 63 11 PI1O |
gd Mt Moosilake (NH) 44.0 -71.0 701 1132 soil 4900 153 G4 ynited Kingdom ]
' Montague (Mass.) 42.6 -72.5 100 1098 soil 4030 126 c4 | protherswater 54.5 -3.0 25354 soil 5200 162 E9
Branford (Conn.) 41.3 -72.8 10 1106 soil 4270 133 N1-M2 : BI.t.,th.arswa‘l:er 54.5 -3.0 25354 soil 4780 149 Al2
New Haven (Conn.) 41.3 -72.9 0 1106 soil 5390 168 Bl | glelham 54.4 -3.0 1814# soil 3689 115 Al2
East Haven (Conn.) 41.3 -72.9 0 1106 soil 4270 133 Bl | pevoke Water 54.4 -3.3 1840# soil 5616 175 Al2
New York ermany
White face Mt 44.4 -74.0 1341 893 soil 12270 382 G4 ! constance 47.5 9.5 1337 soil 4175 100 D8-H3
Webb Royce swamp 44.2 -73.4 95 861 soil 3930 122 G4 france
Rhinebeck 41.9 -73.9 1117 soil 5690 177 K11 | gueyras (n=3) 44.7 6.9 2550 soil 4900 163 P19 ﬁ
7 League farm NY A 41.2 -73.7 110 1171 soil 4170 130 G4 pulgaria |
Pennsylvania-New Jersey yt Moussala (Rila) 10504
Woodbourne SURE 2 41.8 -75.9 440 1011 soil 4250 132 c4 core 1 42.1 23.5 2710 soil 4250 132 P19
Emporium 41.5 -78.2 1064 soil 4780 149 N1 core 2 42.1 23.5 2585 soil 2420 75 P19
Cooksburgh 41.3 -79.2 1089 soil 6390 199 N1 core 3 42.1 23.5 2560 soil 3340 104 P19
Lewisburgh 41.0 -77.0 1074 soil 4270 133 N1 core 4 42.1 23.5 2390 soil 3925 122 P19
Ohio Mean (n=4) 108 25
Zanesville SURE 4 40.0 -82.3 275 1003 soil 5330 166 a4 1portugal i
Indiana | vagos 40.7 -8.7 1143 soil 228 7 cs8
Fort Wayne SURE 7 41.0 -85.2 245 941 soil 4000 125 G4 | serra da Estrela 40.13 -7.5 1101 soil 1880 58 cs ;
Sourwood SURE 5 37.9 -86.7 120 1159 soil 5230 163 G4 L Luso 40.3 -8.5 1276 soil 570 18 cs8
Illinois | Sacavem A 38.8 -9.1 0 618 soil 1750 54 c8
Mettler Wood IL A 40.2 -89.1 225 912 soil 6330 197 G4 Sacavem B 38.8 -9.1 0 618 soil 847 25 c8
Virginia-Delaware-Maryland | Sacavem C 38.8 -9.1 0 618 soil 1527 46 c8
Lewes (Del) SURE 3 38.8 -75.3 0 1088 soil 4270 133 G4 | Mean (n=3) 4z 15
Maryland (Mar) 38.8 -77.0 0 1059 soil 6390 199 N1-F2 | Arrabida 38.5 -9.0 650 soil 2430 73 c8
Greenbriar (Wva) 38.0 -80.3 1000 1010 soil 5830 182 G4 | Beja 38.0 -7.9 587 soil 1140 35 cs ‘
Sandstone f.(WVa) 38.0 -81.0 600 1023 soil 3270 102 G4 i Azinhal 37.3 -7.5 526 soil 1026 32 cs8 1
North Carolina | Conceicao-Tavira 37.1 -7.6 500 soil 980 31 cs
Bluff Mt 36.4 -81.6 1342 1296 soil 5570 173 G4 ' ,
Raleigh SURE 8 36.0 -79.0 120 1162 soil 4480 140 G4 e e oo oo oSSss—smeoooos |
Tennessee ASIA |
oak Ridge 36.0 -84.3 (400) 1317 soil 7390 230 02 ' i
Pulaski SURE 6 35.2 -87.0 200 1317 soil 4170 130 G4 'Jﬂpmi
| Hakodate HAP-78 41.7 140.7 0 1266 soil 14000 430 K12 i
_____________________________________________________________________________________ | Fuchu FU-76 35.7 139.5 1481 soil 5700 180 K12 ‘
ATLANTIC OCEAN ! Shiga saT-76 35.1 135.9 1778 soil 8000 250 Kl2 |
China
Madeira Island Sheng county 29.4 120.6 1468 soil 10600 330 X1
station A 32,7 ~17.0 1186 soil 1596 50 c8 Sanmen County 29.0 121.7 1346 soil 11400 A5 21
station C 39,9 «17.0 1186 soil 2394 72 cs Nepal
station D 32,7 -17.0 1186 soil 3420 106 c8 | Singla pass ~ 28.2 85.2 3660 soil 9120 284 P19
station E 32,7 -17.0 1186 soil 512 16 c8 ' '
Mean (n=4) 61 38 R e e e e e oo ———eeommeo
AFRICA
Cameroun
Barombi Mbo (n=2) 4.7 9.3 310 soil 8930 278 P22
South Africa
Purban ~29.8 31.0 0 1054 soil 3470 108 N1




I .

| Table III.2b (suite) rable 1I1I.2¢: Flux de depot atmospherique de plomb 210 mesures dans la neige.
! Place Name Location Alt. prec. method invent. flux Ref. :ace name Location Alt prec. method P.0. invent. flux Ref.
{ # Lat. Long. (m) (mm) (Bq.m-zj-(Bq.m-Z.y—l) : Lat. Long. (m) (mm) (y) (Bg.m-2)(Bg.m-2.y-1)
i ANTARCTIC PENINSULA ;;;IC REGIONS
South Shetland Is. svalbard
King George Is. 1 -62.1 -58.4 400# lichen 121 3.8 0.1 R9 1sachs-Snofj-Monaco 79. 13. 13504 w.s.l. 0.7 30 P17
M K%ng George Is. 2 -62.1 -58.4 4004 lichen 207 6.4 0.3 R9 Kongsvegen-Sveabr= 78.7 13. 11304 w.s.1l. 0.7 47 P17
K?ng George Is. 3 -62.1 -58.4 400# moss 222 6.9 0.4 RO garlaupfonna 77.7 17.3 2025# w.s.l. 0.7 150 P17
KJ_»“Q George Is. 4 -62.1  -58.4 400# moss 346 10.8 0.4 R9 ginstervalderbreen 77.4 15.4 600 13004 w.s.l. 1.4 61 P17
King George Is. 5 -62.1 -58.4 4004 moss 234 7.3 0.4 R9 amundsenissen 77.2 15.8 2530# w.s.l. 0.7 77 P17
Horseshoe Is. -60. -60. 4004 lichen 344 10.7 0.3 RY
Livingston Is. 1 -62.6 -60.5 4004 lichen 175 5.4 0.3 R9 greenland
Livingston Is. 2 -62.6 -60.5 400# lichen 315 9.8 0.3 R9 camp Century 77.2 -61.0 1885 320# snow 15.5 R2-C5 i
Livingston Is. 3 -62.6 -60.5 400# lichen 412 12.8 0.4 RO camp Century 77.2 -61.8 1880 3104 snow 20 10.8 N5
Livingston Is. 4 -62.6 =-60.5 4004 lichen 154 4.8 0.2 R9 site 1 77. -60. (1600) snow 2 8.4 D11 ]
Livingston Is. 5 -62.6 -60.5 400# lichen 570 17.7 0.5 R9 site 2 77. -60. (1700) Snow 2 8.8 D11 ‘
Livingston Is. 6 -62.6  -60.5 400# moss 237 7.4 0.3 R9 North Central 74.7 =39.3 2930 130# snow 5 6.4 N5 |
Livingston Is. 7 -62.6 -60.5 400# moss 263 8.2 0.3 R9 | gummit 2 72.2 -38.8 3100 f.s. 0.12 6.6 D13
Livingston Is. 8 -62.6 -60.5 400# moss 368 11.5 0.3 R9 summit 72.2 -38.8 3100 206# snow 2 4.1 D14
Livingston Is. 9 -62.6 -60.5 400# moss 198 6.2 0.2 R9 summit 72.2 -38.8 3100 241# snow 5 6.4 D14
mean (n=15) 8.6 3.6 QISP 2 72.3 -38.8 3100 snow 74 6.1 D13
GISP 2 72.3 -38.8 3100 snow 30 5.4 D13
------------------------------------------------------------------------------------ GISP 2 72.3 -38.8 3100 2184 snow 133 230 7.2 D14
station Crete 71.1 -37.3 3174 3504 snow 30 7.8 Gl
site 6 67. -42, 2500 snow 2 8.3 D11
Dye 3 65.2 =-43.5 2480 5404 Snow 90 19.5 N5
Dye 3 65.2 -43.5 2480 5704 f.s. 1 5.7 D12
Dye 3 (site 7) 65. -43.5 2500 4344 sSnow 2 5.9 D11
South Dome 63.5 -44.6 sSnow- 30 12 K9-K13
NORTH AMERICA
Canada: Yukon
St Elias Mounts 60.8 -139.5 2600 390#  snow 6.5 K2-W1 \
Mt Logan 60.6 -140.5 5340 370 snow 150 470 14.5 M19 \
U.5.A.:Washington
Mt O0lympus 47.8 -123.7 2000 650#  snow 27 K2-W1l |
Mexico |
Mt Orizaba 19.0 -97.3 5400 110# snow 6.7 K2-W1 ‘
Mt Popocatepetl 19.0 -98.7 4700 594  snow 1.5 K2-W1 .1
____________________________________________________________________________________ I
| SOUTH AMERICA li
Pery ‘
Quelccaya ice cap -13.9 -70.8 5670 1280# snow 7 28 P17&T11 i
EUROPE
SWwitzerlang
Colle gnifetti G5
Core A 45.9 7.9 4450 3704  snow 150 25
Core B 45.9 7.9 4450 3204  snow 150 4
Core c 45.9 7.9 4450 3304  snow 150 22




I
H Table III.2c (suite) ple III.3 Flux de plomb 210 non supporte a 1'interface eau-sediment
W ’
H Place name Location Alt. prec. method P.0. invent. flux Ref. z;;e Name Location Alt. prec. collector depth invent. flux Ref.
fi # Lat. Long. (m) (mm) (y) (Bgq.m-2)(Bg.m-2.y-1) : Lat. Long. (m) {mm) type (m) (Bg.m-2) (Bg.m-2.y-1)
Wf France —_;TH AMERICA
d Argentiere gl. 1  46.0 7.0 2400 22004 w.s.l. 0.7 51 P19 po
Argentiere gl. 2 46.0 7.0 2900 34104 w.s.1l. 1:5 113 P19 CANADA
Argentiere gl. 3 46.0 7.0 3300 3300# w.s.l. 0.75 56 P19 quebec
Col du Midi 45.9 6.9 3500 2570# w.s.l. 0.75 109 P19 pelcher Island:
Dome du Gouter 45.9 6.9 4300 34004 snow 1 260 P19 Imitavik 1. IN-5 56.2 -79.3 474 lake 3 1180 37 H6
St Sorlin gl. 45.1 6.1 3085 1840# w.s.1l. 0.7 113 P19 Imitavik 1. IN-8 56.2 -79.3 474 lake 5 1390 43 Hé
------------------------------------------------------------------------------------ Imitavik 1. IN-10 56.2 =-79.3 474 lake 7 1690 53 Hé ;
ASIA annak lake A-2  56.2 -79.3 474 lake 4 1660 52 Hé }
mean (n=4) 46 7
India lake Mattagami 49.8 =-77.5 867 lake 4270 133 D4
Changme-Khangpu gl. 28.0 88.7 5150 700# snow 27 Bl19 1ake Quevillon 49.0 =77.0 960 lake 580 18 D4
China saguenay fjord: 978
Inoltsek ice cap 28. 102. 7514 400# snow 35 7.5 P17 core 76-3111 48.7 -70.8 0 fjord 40 106000 3350 54
core 76-3113 48.7 -70.8 0 fjord 100 13650 425 S5
---------- e e e e e e e core 76-3114 48.7 -70.8 0 fjord 146 17650 550 55
ANTARCTICA core 76-3115 48.7 =70.8 0 fjord 226 11550 360 S5
core 76-3116 48.7 =70.8 0 fjord 226 10900 340 S5
Livingston Is. -62.7 =-60.4 265 820# w.s.l. 0.9 8.0 P18 core 76-3117 48.7 -70.8 0 fjord 216 10900 340 S5 \
Dumont-d'Urville -66.7 139.8 0 snow 3.33 R2-N4 core 76-3110 48.7 -70.8 0 fjord 270 9800 305 S5 i
Dumont-d'Urville -66.7 139.8 0 140% snow 3.8 P15-C7 core 76-3109 48.7 =-70.8 0 fiord 274 4980 155 S5 \
base Roi Baudoin  -70.5 24.3 0 4004# snow 8.2 R2-C3 Ontario
station KOMSO ~74.2 95. 3498 644 snow 1.16 510 savanne 48.8 -90.2 (500) 611 lake 800 25 D3
Mac Murdo station -77.8 165. 20 1604 sSnow 6.9 P15-C7 Henderson 48.8 -90.3 (500) 611 lake 200 28 D3 3
New Bird station -80.0 -120.0 1500 98# snow 0.84 K2-Wl Upper headwater 47.0 -84.3 176 823 lake 11080 345 D3 \
New Bird station -80.0 -120.0 1500 180# snow 5.5 P15-C7 Turkey 47.0 -84.3 184 823 lake 7350 229 D3
P.Relat.Inacc. -82.2 55.2 3700 314 snow 150 32 1.0 T2-P6 little Turkey 47.0 -84.3 184 823 lake 4750 148 D3 ‘
Ross ice shelf J9 -82.3 170. 50 904 snow 26 1.9 K9 | Opeongo (n=3) 45.7 -78.3 (400) 823 lake 1190 37 D3 f
station 2-11-279 -82.9 18.2 2610 364 sSnow Ead P15-C7 ﬂ Sucker 45.7 -81.8 176 791 lake 2500 78 D3 \
station 1-15-415 -85.2 1.6 2630 614 snow 1.9 P15-C7 Windfall 45.7 -82.0 176 791 lake 610 19 D3 i
station 1-13-370 -85.8 8.7 2690 424 snow Je2 P15-C7 South bay(Huron 1.) 45.4 -81.8 176 809 lake 7770 242 D3 |
station 1-10-275 -86.6 30.6 2860 554 snow 1.4 P15-C7 * Barker 45.2 -67.3 1067 lake 6260 195 D3
South Pole 1 -90.0 0. 2800 snow 0.74 E3-C2 Antoinne 45.0 =-76.7 190 804 lake 1700 53 D3
South Pole 2 -90.0 0. 2800 674  snow 100 59 1.8 R2-P4 | Ardock 45.0 =-76.8 190 804 lake 580 18 D3 3
South Pole 3 -90.0 0. 2800 80#  snow 1.89 Pl18-C7 | British colombia
South Pole 15 -90.0 0. 2800 794 snow 1.64 P18 Saanish Inlet SI-7 48.7 -123.5 0 889 est. 200 27300 850 M7
Axe DDU-DC Saanish Inlet SI-3 48.5 -123.5 0 786 est. 220 10200 320 M7
station A3 -66.7 140. 190 2204 SNow 4.77 P18-S10
station D9 -66.7 139. 223 2504 snow 5.0 P18-510 | LAURENTIAN GREAT LAKES
station D45 -67.2 139. 1353 4204 snow 6.63 P18-L6 | lake Superior
station D50 -67.7 139. 1709 2404  snow 2.69 P18-L6 | Nipigon bay (n=3) 48.8 -88.2 184 666 m.1. 3410 106 D2
station D59 -68.3 139. 2228 3204 -snow 4.76 P18-L6 | station cIRB2 47.9 -88.2 184 724 m.1. 308 18880 588 Vs
station D72 -69.5 137. 2412 2304 sSnow 2.49 Pl8-L6 | station CIRB1 47.8 -88.5 184 724 m.1l. 212 7740 241 V5
station D80 -70.0 136. 2487 2404 sSnow 5.23 P18-L6 | station SIRB2 47.5 -88.6 184 760 m.1l. 269 3560 111 Vs
station D100 -71.5 133. 3100 1304 snow 2.17 P18-S10 I station 3 47.4 -88.6 184 760 m.1l. 230 2600 81 V5
station D120 -73.0  130. 3280 80# snow - 1.33 P18-S10 station EB © 47.2 -86.1 184 808 m.1l. 323 14960 466 Vs
Dome C -74.6  124. 3240 354  snow 1.07 P18 | Station kB2 47.1 -87.6 184 781 m.1. 135 14740 459 V5
____________________________________________________________________________________ | Station 1377 47.0 -86.1 184 794  m.l. 323 36100 1125 V5
Station pue 46.9 -86.6 184 822 m.1. 410 2250 70 V5
Station yg 46.9 -84.5 184 823 fii Lo 30 5720 178 V5
Station 1p 46.7 -84.8 184 805  m.l. 132 10570 329 V5

! M€an 1 (n=10) 365 320
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Table III.3 (suite) III.3 (suite)
gable
Place Name Location Alt. prec. collector depth invent. flux Ref. ‘:;e Name Location Alt. prec. collector depth invent. flfz _I)Ref.
# Lat. Long. (m) (mm) type (m)  (Bg.m-2) (Bg.m-2.y-1) kl Lat. Long. (m) (mm ) type (m} (Bg.m=2) (Agmed.geid
U.S.A.: East ';;iops Is.(n=3) 37.8 -75.5 0 1054 s.marsh 3822 >i§2 gz
New England james river m. (Va) 37.1 =-77.6 10 1076 s.marsh >2200 21r oo
Little 1g pond (Ma) 45. -69, lake 13170 410 D7 gack marsh (Va) 36.9 -76.0 0 1187 s.marsh
E.Richardson p.(Ma) 45. -69. lake 5590 174 D7 ﬂprida " SLED {74 B4 |
ﬂ Second pond (Ma) 45. -69, lake 4960 154 D7 g lakes mean 28. -82. 1353 lake |
H Klondike pond (Ma) 45. -69. lake 4770 149 D7 q
Mountain pond 1(Ma) 45. -70. lake 4550 142 D7 CENTRAL AMERICA j
Mountain pond 2(Ma) 45. -70. lake 1890 59 D7 Iyexico 5450 155 R2-B12
Ledge pond (Ma) 45. -69. lake 1630 51 D7 guaymas basin 27. -111. 0 mar. - enc Los s |
Speck pond (Ma) 45. -69. lake 3850 120 D7 yazatlan slope 22, -108. 0 mar. - e00 21s o1
Unnamed pond (Ma) 45, -69. lake 2810 88 D7 yitla lagoon 17.0 -100.3 0 1299 lag.
Tumbledown p.(Ma) 45, -69. lake 2700 84 .
Branch pond (Verm) 44. -72. lake 4110 128 DT i o Rt i e B e e S e e e S S SRS |
Solitude pond (NH) 44. -71. lake 2400 75 D7 | ATLANTIC OCEAN
Carter pond (NH) 44. “ L. lake 2330 73 D7
Dream lake (NH) 44, e lake 1520 47 D7 North Atlantic
Mirror lake (NH) 44 . -72. lake 18720 583 E2-V1 jW. European basin (20.W) -
Fitchburgh 85-1 42.5 -71.8 (200) 1122 lake 4280 133 B13 core 11898#2 15 5.0 -20.2 0 1286 d.o. 2790 4750 148
Fitchburgh 85-2 42.5 -71.8 (200) 1122 lake 5230 163 Bl3 core 11896#3 14 58.7 =19.5 0 1254 d.o. 1756 1910 60 T7
East Haven (Conn.) 41.3 -72.9 0 1106 s.marsh 5350 167 Bl core 11891#2 11 55,2 -20.3 0 1577 d.o. 2080 3210 100 ™7
Farm river K.(Conn) 41.5 =-73. 1106 lake 4280 133 T2-M2 core 1188944 9 53.7 -21.3 0 1460 d.o. 3275 7160 223 T7
Farm r.s.marsh (-) 41.5 -73, 1106 s.marsh 5350 167 T2-M13 core 11886#4 8 52.5 =-22.2 0 1398 d.o. 4005 7900 246 T7
New York core 1188442 7  51.7 -22.6 0 1329  d.o. 2365 1830 57 7
Adirondack Park: core 11882#3 5 50.7 -21.8 0 1314 d.o. 3547 4110 128 ™7
Carry Falls Res. 44.4 -74.7 1023 lake 7400 230 24 K11 core 1188245 5 50.7 -21.8 0 1314 d.o. 3560 5110 159 T7
Cranberry lake 44,2 -74.8 1023 lake 6960 217 20 Kl1 core 11881#4 4 49.8 -21.2 0 1168 d.o. 4067 4300 134 T7
Stillwater Res. 43.%9 -75.0 1187 lake 14400 448 K11l core 11880#5 3 47.8 =19.7 0 1080 d.o. 4540 4010 125 T7
Woods lake 43.9 -75.0 1187 lake 2370 74 8 K11 core 11878#4 1 47.2 -22.5 0 1112 d.o. 3945 2920 91 T7
Sagamore lake 43.8 -74.8 1187 lake 2000 62 6 K11 mean (n=11) 134 60
Darts lake 43.8 -74.9 1187 lake 7590 236 23 K11 Bay of Biscay
Tamarack lake 43.3 -74.9 1142 lake 1300 40 K11 core KG 162 47.5 -8.7 0 990 mar. 2110 2670 83 T3-M4
mean (n=7) 164 88 core KG 167 47.5 -9.2 0 985 mar. 2825 5000 156 T3-M4
Long Island marsh 1 41.0 -72.5 10 978 s.marsh 2220 69 A6 core KG 182 475 -9.2 0 985 mar. 2810 2670 83 T3-M4
Long Island marsh 2 41.0 -72.5 10 978 s.marsh 2130 66 A6 mean (n=3) kb 42
Wisconsin Golfe de Gascogne |
Trout lake 46.0 -89.4 (500) 782 lake 3430 106 K2 core KTB 88 44.8 -2.1 0 715 c.m. 445 27780 865 R10
lake Mendota 43.0 -89.2 (200) 823 lake 1720 53 K2 Core KTB 109 44.8 -2.2 0 TS c.m. 880 25690 800 R10 1
Ohio core KJ 21 44 .7 -2.4 0 715 c.m. 2000 12420 387 R10
lake Rockwell 1 41.2 -81.3 (300) 979 lake 90000 2800 Mlé Core KTB 71 (n=2) 44.7 -2.3 0 715 c.m. 2300 22400 698 R10
Virginia-Delaware-Maryland core KTB 61 44.7 -2.6 0 700 c.m. 2985 9045 282 R10
Delaware marsh(Del) 39.5 -75.6 0 1070  s.marsh 3740 117 02 core KTB 62 44.7 -2.6 0 700  c.m. 2968 1apes 430 B '
Cheasapeake bay mean (n=7) A 20 :
Upper bay 39. -76. 0 1109 est. 11200 345 H5 IN.W. Atlantic continental margin
Middle bay 38.  -76. 0 1084 est. 5700 177 H5 core 83-G-9 AK 40.5 -70.9 0 1023 c.m. 78 13300 415 B20
Lower bay 37. -7s6. 0 1187 est. 5300 168 H5 core 83-G-9 LVA  40.5 -70.9 0 1023 c.m. 78 12700 394 B20
Potomac estuary core 83-G-9 BK = 39.8 -70.9 0 856 VL 1250 15200 472 B20
core 17 38.8 =-77.0 0 1059 est. 59700 1860 B3 Core 83-G-9 CK 39.2 [ =70.7 0 754 c.m. 2700 8000 249 B20
core 10 38.5 -77.0 0 1050 est. 8830 275 B3 Core 83-G-9 LVC  39.2 -70.7 0 754 c.m. 2700 3500 109 B20
core 11 38.5 -77.3 0 1023 est. 18450 575 B3 core 0c:152 LVF  39.9 -70.9 0 856 c.m. 500 8330 260 B20
core 5 38.3 -76.8 0 1050 est. 3210 100 B2 Core 0Oc:152 LVE 39.8 -70.9 0 856 c.m. 1200 12000 373 B20
coxe 7 8.5 =76.9 0 1050 est. 37600 1170 B3 core oc:86 @ 39.0 -72.2 0 669 c.m. 1935 6000 187 B20-511
core 3 38.2 -76.8 0 1050  est. 12850 400 B3 €Oore oc:86 F 38.8 -71.8 0 649 c.m. 2600 7330 228 B20-S11
core 4 38.2 -76.8 0 1050 est. 15100 470 B3 Core oc:86 E 38.2 -71.5 0 731 c.m. 2975 4830 151 B20-5S11
core 1 38.0 -76.3 0 1093 est. 1860 58 E3 €ore 0Oc:86 D 37.6 -71.0 0 895 c.m. 3950 5500 171 B20-511
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Table III.3 (suite) trable III.3 (suite)
Place Name Location Alt. prec. collector depth invent. flux Ref. —'_—;_Name Location Alt. prec. collector depth invent. flux Ref.
# Lat. Long. (m) (mm) type (m) (qu~m-2) (Bg.m-2.y-1) “:lac Lat. Long. (m) (mm) type (m) (Bg.m-2) (Bg.m=-2.y-1)
N.W.Atlant.slope 39.1 =-70.9 0 754 c.m. 152 ) 27 O
Central ridge 527-3 36.8 -33.3 0 1017  mar. 2705 13000 405 Tz O ijarvi 68 21 436 lake 950 30 E4
#Madeira abyssal plain 1‘Tuntu?ljax.. ' )
_ 1.Nattajarvi 67. 21. 461 lake 1430 44 E4
core 161 34.9-20.5 0 547 d.o 5161 5500 171 T3-K5 1a Makkarijarvi 67 21 461  lake 2380 74 E4
i core 11145#1 32.2 =-24.7 0 496 d.o 5400 1670 52 T3 sl a- ; . . 493 lak 3080 96 E4
¥ core 11334#1 31.5 -24.4 0 43¢ 4 | 1.E1115J3UE 6 L9 2+
s i 3330 104 T3 vatj 66.  20. 527  lake 1890 59 E4
core 11137#3 31.5 -24.8 0 464  d.o. 5400 2170 68 T3 N
1.Rensjon 64. 16. 521 lake 1190 37 E4
core 113331 3.3 -25.3 0 480  d.o. 5400 3830 119 T3 vaster-Tackelsjon 63. 164 499  lake 2020 63 E4
caze 1114341 Bld 29,2 B 480 dsms 5400 3000 93 T3 1'namsjon 62.  16. 542  lake 2500 78 E4
#Ha:EZ:a;ngg;ssal plain 94 42 1.Karsvattnet 62.  15. 589  lake 1070 33 E4
S HIEd g g 4 1.Uggsjon 61. 15. 602 lake 4400 137 E4
core 77-6-2 iy 0 d'°' ddey 104 T3-53 1.Bjorken 60.  15. 670  lake 1890 59 E4
#Cape Verde Abyssal pla;n - o 3330 Lot s R cen ’ 60+ 14 gs LAk 710 22 ue
cOre Thod—11 22. “27. 5 a 1.skarvs;!on S1 58. 14. 627 lake 3080 96 E4
core 76-4-10 o1 s oH 5030 2830 88 T3-S3 1.skarvsjon S2 58. 14. 627  lake 1070 33 E4
P ety g g:z: jg:g i;;g 1§§ gg::g 1.tussjon 57.  13. 798 lake 120 4 E4
A Tos 43 1.Hallsjon 56. 15. 523 lake 2860 89 E4
Buorte Rl drand. T, o mgi. 5 5 o s100 1330 . 1.Sannen 56. 15. 523 lake 3920 122 E4
Venezuela basin 1O 1 T3-53 1.Krageholmsjon 55.7 13.5 43 612 lake 7 6290 196 19 S8
sote Ok 16 .8 9.3 § _— 5 0 — 1.Havgardssjon BPM 55.5 13.3 51 600 lake 6070 189 E4
o 5B BB i A o 88 P rono 2830 88 T3-L1 1,Havgardssjon B 55.5 13.3 51 594 lake 4 4170 130 D10
S A 152 69 3 o e 2500 78 T3-L1 1.Havgardssjon C3  55.5 13.3 51 594 lake 5 4270 133 D10
e bmad ’ ‘ 788 d.o. 3950 3000 9 T3-L1 Norbotten F II 65.  18. 545  sed 830 26 11 E4
R (n=3) 86 7 Norbotten Fen III  65. 18. 545 sed 480 15 E4
_________ Vasterbotten F I 64. l6. 521 sed 1430 44 15 E4
oRoRE T T s Frierfjorden F1 59. 9. 0 1010 fiord 5940 185 15 E4
Frierfjorden Fé 59 . 9. 0 1010 fjord 8320 259 22 E4
T Edsviken bay (B.S.) 59. 18. 0 492 bay 4170 130 11 E4 |
Finland Edsviken bay 59. 18. 0 492 bay 4050 126 19 D10 |
Laukunlampi €34 55,3 A Laie <26 5 Gullmarsfjorden C3 58.5 12. 0 723 fjord 7130 222 15 E4
Lovoiarvi 619 25 75 240 A2-A3 Gullmarsfjorden C1 58.5 12. 0 723 fiord 7260 226 11 E4
I HEY . 621 lake <17 7440 333 A2-A3 Stenungsund s. A3  58. 1.5 0 758 mar. 1890 59 E4
Paajazw 6l.0" 35.1 630 lake <87 9070 280 A2-A3 Stenungsund s. Hgl 58. 1% 0 741  mar. 4620 144 E4
Eopunhaemansud bog Ba.1 a0.2 611 p.bog 4 1785 56 E4-E7 Stenungsund s. HgII 58. 12. 0 741 mar. 3080 96 E4
:aiji?suo bog 61.7 25.3 604 p.bog 4 1445 44 E4-E7 Skaggerak 58. 10. 0 612 mar. 6550 204 15 E4
Nozw:ylll° lake 2600 81 03 Shore mosse bog H1 57. 14. 685 p.bog 1190 37 4 E4
Bemsitny Shore mosse bog H2 57. 14. 685 p.bog 2380 74 7 E4
. . lake 5365 167 D7 Baltic Sea 0 mar. 5360 167 R2-B12
Fiskeloyse lake 4590 143 D7 Denmark
2;2::”:::nalsvatn i::: 4220 131 D7 Skall%ngen penins.l 55.5 8.3 0 704 s.marsh 6420 200 P2
Sasrsrabin <in Py 4140 129 D7 Skallingen penins.2 55.5 83 0 704 s.marsh 5360 167 P2
BT Lore 4030 125 D7 Va§de river estuary 55.5 8.3 0 704 est. 17000 530 P2
Bl manrn 3590 112 D7 Raised bog 55, 9. 0 774 p.bog 3950 123 P2
76 lake 3590 112 D7 Bornholm basin 55. 14. 0 560 mar. 73 4820 150 P2
Dorsvatn ; lake 3550 111 D7
Oyusvatn 748 lake 3290 102 D7 WEST EUROPE :
Eravalatn lake 3030 94 D7 ' Uniteq Kingdom
SSEii:sIat: lake 3000 93 D7 Rostherne M. RM11 52.  -1. ‘lake 2380 74 A2
coLvatn lake 2960 92 D7 Rostherne M. N79 52. e lake 2020 63 A2
L 514 lake 2630 82 D7 Newton Mere 52. -1. lake 2020 63 A2
msan in=id) 115 24 b Llyn Peris A 52. -3.5 lake 14450 450 A2-E6
Llyn peris B 52, -3.5 lake 15740 490 A2-E6
Llyn Padarn a 52, -3.5 lake 2150 67 03
Llyn Padarn E 52. -3.5 lake 5940 185 03




-

Table III.3 (suite) gable 17I1.3 (suite)
. Place Name Location Alt. prec. collector depth invent. flux Ref. QI e s B B =
i # Lat. Long. (m) (mm) type (m) (Bg.m-2) (Bg.m-2.y-1) ;1ace Name Location Alt. prec. collector depth invent. flux Ref.
| e e e e o o B e e i e — Lat. Long. (m) (mm) type (m) (Bg.m-2) (Bg.m-2.y-1)
| Ireland e
Lough Neagh B43 54.6 -6.4 961 lake 3790 118 03-B11 ;AS'I‘ EUROPE
lake Augher 54.5 -7.2 (70) 1020 lake 4820 150 A2-01 glack sea
Lower l1l.Erne SM1 54.5 -7.7 1091 lake 7710 240 A2-01 station 9 42.9 31.4 0 964 mar 2094 9020 281 Ccl
. Lower l.Erne FM1 54.5 -7.7 1091 lake 7060 220 A2-01 station 18 42.5 37.6 0 1035 mar. 2050 3210 100 €1
E} Upper 1.Erne FM2 54.3 -7.5 1020 lake 5460 170 A2-01 Bulgaria :
Bellacorick bog 1 54.2 -9.5 90 1444 p.bog 3568 111 M12 pila massif \
Bellacorick bog 2 54.2 -9.5 90 1444 p.bog 3441 107 M12 Ice-covered 1. A 42.1 23.5 2709 lake 12.5 9204 286 P17
Clara bog 53.3 -7.7 50 818 p.bog 1728 54 M12 Ice-covered l. B 42.1 23.5 2709 lake 14.5 9127 283 P17
Kippure bog (n=3) 65 17 M12 T Ferdinand II D 42.1 23.5 2577 lake 5.6 11923 370 P17
core 1 53.2 -6.3 200 p.bog 1480 46 M1l2 L. Alekovo F 42.1 23.5 2545 lake 8.6 9685 301 P17 ‘
core 2 53.2 -6.3 900 p.bog 2396 71 M12 mean (n=4) 310 41 |
core 3 53.2 -6.3 200 p.bog 2548 79 M12 Mbania-Ex-Yougoslavia |
North Sea 54. 4. 0 733 mar. 1380 43 Z1l lake ohrid 42.2 18.3 10 2153 lake 2250 70 R2 ‘
Belgium R - T T |
lake Mirwart (n=3) 120 4 A2-04
core 1 50.0 5.3 200 994 lake 3920 122 A2-04 | MEDITERANNEAN SEA
core 2 50.0 5.3 200 994 lake 3690 115 A2-04
core 3 50.0 5.3 200 994 lake 3920 122 A2-04 golfe du Lion
Switzerland core BF9 43.2 4.8 0 559 c.m. 95 19160 597 R10
lake Constance 1 1337 core R2 42.6 3.2 0 641 c.m. 56 12310 383 R10
core ROM1 47.5 9.5 395 lake 2340 73 D8 core CZ 43.0 3.4 0 641 c.m. 79 13755 428 R10
core SM1 47.5 9.5 395 lake 2630 82 D8 core S3 42 .4 3.7 0 608 c.m. 766 11720 365 R10
core SM2 47.5 9.5 395 lake 2830 88 D8 core CYANECO 42 .4 3.6 0 C.M 1000 19270 600 R10
core ARI 47.5 9.5 385 lake 6580 205 D8 core RS 42 .4 3.9 0 608 c.m. 1584 6904 2158 R10
core LA3 47.5 9.5 395 lake 6170 192 D8 mean (n=6) 431 148
core KT1 47.5 9.5 395 lake 2020 63 D8 Golfe du Lion ETR1 42.6 4.9 0 517 mar 1738 2330 73 Y1
core KT2 47.5 9,5 395 lake 4340 135 D8 Golfe du Lion ETRZ 42.0 5.1 0] 596 mar 2200 500 16 Y1
mean (n=7) 120 59 | Central Plain GYW 40.6 752 0 440 mar. 2780 < 170 <5 Y1l
lake Constance 2 47.5 9.5 395 1337 lake 5620 175 22 v3-v4 | Oulf Valencia ETE  40.1 1.7 0 490 mar 1700 2330 73 Y1
Greifensee 4753 8.7 400 1371 lake 1770 55 5 W4 | Sardaigne Sud SRS 38.4 9.4 0 608 mar. 2094 1000 31 Y1l
lake Zurich 406 1371 1' Alboran sea SRG2 36.3 0.1 0 386 mar 2600 13300 415 Y1
Tiefenbrun. (n=2) 47.2 8.7 lake 34 6940 216 . Tt
center lake (n=3) 47.2 8.7 lake 135 9560 298 V3
Herrliberg 47.2 8.7 lake 111 13000 405 V3 | AFRICA
Oberrieden 47.2 8.7 lake 105 9550 297 V3 |
E.core 1 47.2 8.7 lake 61 3020 94 V3-E8 Marocco |
E.core 2 47.2 8.7 lake 61 2680 83 V3-E8 dayat Affougah 33.8 -6.2 330 396 lake 11 3700 115 Fl l
M.Tiefenbrunnen 47.2 8.7 lake 34 6420 200 V3-M11 . dayat-es-Roumi 33.7 -4.8 1400 1100 lake 14 6440 200 Fl |
M.center of lake 47.2 8.7 lake 135 11240 350 V3-M1l lac Azigza 32.8 -5.3 1800 850 lake 30 6920 215 Fl |
mean (n=11) 250 100 | Cameroun ‘
lake Lucerne 47.0 8.3 434 1486 lake 3210 100 B2 1.Bini 7.5 13.5 1079 1612 lake 2 14400 447 P9
lake Geneva 46.3 6.2 372 1218 lake 2300 71 K2-K3 L:Mbalang(n=2) 7.3 13.7 1130 1612 lake 50 450 12 P9
lake Major 46. 8.5 194 1333 lake 100 3350 104 v2 L.Tizong (n=2) 7.3 13.7 1160 1612 lake 48 10950 340 P9
France 1.Gegouba (n=2) 2.2 13.7 1180 1612 lake 50 7100 220 P9
lac Pavin 45.9 2.8 1197 1034 lake 7000 217 K2-K3 LiWum (n=2) 6.5 10.0 1197 2253 lake 45 1150 36 P9
lac Noir d'Emparis 45.0 6.3 2440 lake 6 3530 110 P3 L:Enep (n-2) “ 6.3 10.0 697 2253 lake 104 2150 67 P9
tourbiere du lait 45.0 6.3 2190 p.bog 2 3530 110 P3 L I11um 6.3 10.0 960 2253  lake 50 4600 143 P9
lac Lerie 45.0 6.3 2400 lake 2 5460 170 P3 l-Oku 6.2 10.5 2227 1998 ‘lake 52 3780 117 P9 ‘
Etang de Thau Cl 43.4 3.6 0 lake 5 6210 193 M27 L:Banboulouwe (n=9) 2053 2227 255 1
Etang de Thau C2 43.4 3.6 0 lake 5 4280 133 M27 Cores 1 (n=3) 5.8 10.2 lake 28 14400 448 P9 \
Etang de Thau C3 43.4 3.6 0 lake 5 4175 130 M27 Cores 2 (n=2) 5.8 10.2 lake 8450 263 P9 ‘
Etang de Thau C4 43.4 3.6 0 lake 5 5730 178 M27 Cores 5 (n=2) 5.8 10.2 lake - 3650 113 P9 |
Etang du Canet C1  42.7 3.0 0 641 lake 1 10020 310 D1 Cores 6 (n=2) 5.8 10.2 lake - 6200 193 P9 !‘
Etang du Canet C2 42.7 3.0 0 641 lake 1 3760 120 D1 ‘
\




Table III.3 (suite) Jble III.3 (suite)
Place Name Location Alt. prec. collector depth invent. flux Ref. ;ace Name Location Alt. prec. collector depth invent. flux Ref.
# Lat. Long. (m) (mm) type (m) (Bqim-2) (Bg.m-2.y-1) Lat. Long. (m) (mm) type (m) (Bg.m-2) (Bg.m-2.y-1)
1.Menene 5.7 10.5 2015 lake 15 - .4500 140 P9 }mniang estuary
1.Nefo 5.7 10.5 1100 2015 lake & SEER 559 4 gHU 5 22.5 113.7 0 1936 est. 120000 3725 M1
1.Petponoum 5.7 10.7 1120 2015  lake 12 5700 177 P9 ZHU 7 E2s5 2LPYY 9 1938  esr. 1Eaon - =09 M2
1.Baleng 5.5 10.5 1374 2139  lake 52 1510 47 P9 JHU 10 22.5 LLa¥ 0 1938  EaR. 1ogee G064 Ml
i 1.Barombi(centre) 4.7 9.3 301 2852  lake 110 2370 74 P9 jinzhou bay BO 1 9 Ry 4S80  #3 M1
l1.Barombi(bord,n=3) 4.7 9.3 301 2852 lake - 8060 251 P9 {
1.0ssa 3.8  10.0 1 2605  lake 10 3060 95 P9 (pDLE EAST
___________________________________________________________________________________________ srael 1
1ake kinneret 32.8 35.5 =209 412 lake 1000 30 I3
ASIA ettt
lsUTH AMERICA i
RUSSIA:SIBERIA ‘
lake Baikal 455 +d1via
station 10 60.0 107.8 294  m.l. 1300 2700 84 El Lake Titicaca |
station 8 53.9 108.4 286 m.1. 930 5100 159 El core LK1 -16.2 =-68.9 3810 774 m.1l. 11 364 11 P11 |
station 7 53.5 108.0 294 mol. 230 4700 146 E1 core LK2 -16.2 -68.9 3810 774 m.1. 2 1761 55(111)* P11
station 6 53.2 107.8 260 m.1. 1710 4300 134 El core HJ1 -16.2 -68.7 3810 774 m.1l. 4 2145 73(96) * P11
station 9 52.9 107.9 261 m.1. 900 3400 106 - El core HJ2 -16.2 -68.7 3810 774 m.1l. 1 2193 69(148)* P11l
station 5 52.4 106.0 303 - 600 3568 97 El core SJ1 -16.4 -69.0 3810 774 m.1l. 7 292 9(25) * P11 |
station 4 52.4 106.2 303 el s 100 1100 - 51 core SJ2 -16.4 -69.0 3810 774 m.1. 5 1958 62(96) * P11 1
station 3 52.4 106.1 303 m.1. 280 1400 44 E1 Lukurmata -16.4 -68.8 3810 774 m.1l. 2 1500 47(90) * B27 |
station 1 51.8 104.5 494  m.l. 1340 960 30 El iy cota valley
station 2 51.7 105.2 460 ml, 1510 1300 40 Bl core IKO -16.2 -68.3 4300 p.bog 1310 40 P12 ‘
mean (n=10) 87 49 core IK1 -16.2 -68.3 4310 lake 5220 162 P12
core IK2 -16.2 -68.3 4450 lake 4730 147 P12
SOUTH-EAST ASIA core IK3 -16.2 -68.3 48690 lake 0 0 P12 .
Japan core IK4 -16.2 -68.3 4810 lake - 0 0 P12 .
lake Suigetsu 35.5 135.8 0 1778 lake 30 18600 580 M5 Ovejuyo -16.2 -68.3 4000 ' p.bog 2570 80 P13 '
lake Nakaumi 35.5 133.3 0 1666 gk <5 20800 650 s Siberia -18. -65. 2500 p.bog 3290 102 P13 ;
lake Shinji 0 1666 i
core 15G 35.5 133.0 lake (5) 5140 160 WESIIEE.
| core 49L 35.5 133.0 lake (5) 8030 250 M5 I C RECIONS
core 40L 35.5 .133.0 lake (5) 11560 360 M5
core 30E 35.5 133.0 lake (5) 9950 310 M5 ey Is.
mean (n=4) 550 86 Signy Island
lake Biwa 85 Moss lake -60.7 -45.6 48 268# lake 10 1043 32 2 All
core 2P 35.3 136.2 2039 lake 5 E5h8 140 - Sombre lake -60.7 -45.6 10 268# lake 11 4410 137 4 All i
core 3E 35.0 136.0 1822 1ake <5 ToEE 40 S | Heywood lake -60.7 -45.6 4 268% lake 5 1270 40 2 All
China mean (n=3) 70 58
Changjang estuary South Shetland Is.
core C16 32.5 126.0 0 1360 asit o T - forseshoe Island
core G15 32.3 125.5 0 1210  est. 6420 200 X1 take Skua -60.  -60. - lake 1 40 1.2 R9
core Gl4 32.0 124.8 0 996 est. 4500 140 X1 ﬂ;dtike i -60.  -60. lake J R0 wl R9
core G24 31.7 126.0 0 1406 est. 7390 230 X1 ¥ ngston Island
core C2-2 31.2 122.4 0 922  est. 4850 184 - ake Asa -62.6 -60.5 lake % - 120 3.7 R9
core G9 31.2 123.0 0 796 est. 5140 160 X1 - '
core G4 31.0 122.5 0 783 est. 52300 1630 X1 'Po;-;L-__—_”'"j_f"_““j""“'T """"""""""""""""""""""""""""""""""""
core G5 31.0 123.0 0 717 est. 36000 1120 X1 Pelat ‘:—‘ lake Titicaca, fluxes written between brackets are calculated through the followed
core Gl11 31.0 123.2 0 717 est. 7390 230 X1 Where C'in: F = ICs. . . ' . .
core G20 29.7 125.0 0 1585 est. 9150 285 %1, lhterf ' is the sedimentation rate and 'Cs' is the 210Pb concentration at the water-sediment
core G21 29.4 125.6 0 ace (see Pourchet & Al.(1994)).

1960 est. 8030 250 X1
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IV - Application du ?°Pb a I'étude de la circulation

atmosphérique et du climat

f
Les aérosols jouent un réle important dans le climat terrestre par leur influence J

sur le budget énergétique: forgage radiatif direct (albédo et effet de serre) et indirect {
(processus de nucléation). Du fait de l'activité anthropique, la quantité d'aérosols |
atmosphérique est susceptible d'augmenter rapidement dans un proche avenir, avec i
pour conséquence un impact sur le climat et la pollution de la planete. L'étude du cycle
des aérosols apparait ainsi, aujourd'hui, comme une composante importante de I'étude

du climat. Un outil majeur pour cette étude est la modélisation, particulierement

l'utilisation de modeéles de circulation générale 3D (GCM). Ces modéles traitent le "
transport et le dépdt des aérosols et sont testés et validés a partir des mesures
existantes. Le ?2Rn et le?'° Pb sont des éléments fréquemment utilisés pour ces
validations. Le ?*2Rn, un gaz rare, est un des meilleurs traceurs du transport des
masses d'air du fait de sa demi-vie bien adaptée (3.8 jours)(Jacob et al., 1996;
Genthon and Armangaud, 1995a). Le ?'°Pb s'attache sans discrimination a la surface
des aérosols dés qu'il est produit dans I'atmosphere. Avec sa longue période
radioactive comparée aux temps de résidence des aérosols dans I'atmosphére, le 2'°Pb
est ainsi un bon traceur du transport et des processus de dépét des aérosols et il est
couramment utilisé pour la validation des simulations de modeles numériques
(Balkansky et al. , 1993; Genthon and Armangaud, 1995b; Lee and Feichter, 1995,
WCRP Workshop, 1995; Rehfeld and Heimann, 1995).

Le propos de ce chapitre est de faire un sommaire et une interprétation des

données sont classifiées, analysées et interprétées en considérant principalement les
valeurs moyennes annuelles. L'échelle de distribution globale des concentrations de
surface de 2'°Pb dans l'air et des flux air-surface est analysée en termes de
mécanismes de transport et de dépét. Dans la seconde partie, une base de données
restreinte est considérée afin d'étre directement adaptée a la validation d'un modéle

informations disponibles dans la base de données. Dans la premiére partie, les ,
d'aérosols. Il est ainsi montré comment cette base de données permet d'évaluer ce
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modeéle numérique.

1. Répartition globale du ?°Pb

Dans cette premiére partie, nous essayons d'étudier comment se répartit le 2'°Pb
a travers le globe a partir des informations fournies par la base de données. Pour cela,
il nous faut tout d'abord comprendre les mécanismes de base qui affectent le 2'°Pb et,
plus généralement, les aérosols dans l'atmosphére. Ensuite, les données
(concentrations de surface de #°Pb dans I'air et flux de dép6t) sont analysées en
termes de répartition spatiale et comparées les unes aux autres afin de comprendre les
facteurs de variabilité de ces valeurs, particulierement dans les régions ot le nombre
de données disponibles est important.

1.1 Mécanismes mis en jeu dans le cycle atmosphérique du 2'°Pb

La concentration de #'°Pb dans I'air de surface dépend principalement de deux
facteurs:

- les sources de ?'°Pb,

- le transport et les mécanismes de dépét, qui sont conduits par la circulation
atmosphérique et les précipitations.

1.1.1 Les sources

Dans I'atmospheére, la source de ?'°Pb est le ?Rn qui s'échappe de la surface
terrestre. Le taux d'émission moyen de *?Rn des surfaces continentales non-englacées
est d'environ 1 atome cm® s (Turekian et al., 1977; Lambert et al., 1982b). Ce taux est
environ 100 fois plus faible & la surface des océans. Les régions englacées ne sont pas
considérées comme des sources de ?’°Pb parce que le?? Rn ne peut s'échapper a
travers la glace. Ainsi ne considérons-nous que les continents non-englacés comme
des sources de #'°Pb. Le R, issu directement du ?®Ra présent dans le sol, avec une
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courte demi-vie (3.8 jours), s'échappe partiellement de la croGte terrestre par les pores,
interstices et fractures existants prés de la surface (Clements and Wilkening, 1974).
Son taux d'émission dépend donc principalement de la structure géologique, du type,
de I'numidité, etc... des sols concernés. Les volcans peuvent étre des sources locales
substantielles de 2"°Pb atmosphérique: comme le montrent Lambert et al. (1982a), les
panaches volcaniques sont souvent enrichis d'un ou de deux ordres de grandeurs en
219ph par rapport & 'atmosphére environnante. Cependant, la contribution des volcans
reste trés faible lorsque I'on considére le budget atmosphérique global (Lambert et al.,
1982b).

1.1.2 Circulation atmosphérique et climat

Les caractéristiques suivantes ont une importance particuliére pour la distribution

globale et le dépbt de 2"°Pb:

a- La circulation atmosphérique zonale

Les caractéristiques zonales de la circulation atmosphérique font partie des
mécanismes impliqués dans la distribution du '°Pb. La premiére conséquence est que,
dans une bande de latitude, la proportion de zones continentales non-englacées
(source de ?2Rn), comparée a la proportion de surfaces océaniques et englacées
(absence de sources), interfére fortement sur I'enrichissement de I'air en 210pp. Une
deuxiéme conséquence est la différence d'enrichissement entre les parties Est et
Ouest des continents. La circulation zonale va de I'ouest vers l'est dans les bandes de
latitude tempérée (30°-60°) et d'est en ouest (alizés) dans les zones tropicales (10°-
30°). Sur les continents, l'origine de la masse d'air dominante est un facteur
déterminant pour la concentration de ?'°Pb dans l'air, et dépend de son origine
continentale ou océanique (i.e. enrichie ou appauvrie en #'°Pb). Une dissymétrie des
concentrations de 2'°Pb dans l'air et les flux de dépét est ainsi prévisible entre les
parties Est et Ouest des continents. Cette dissymétrie s'inverse entre les zones
tempérées et tropicales, du fait de l'inversion du sens des vents dominants.

b- Les échanges atmosphériques verticaux
Le transport vertical du #'°Pb est déterminé par I'échange atmosphérique vertical
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entre la couche limite et la troposphére libre. Dans les régions continentales non-
englacées, ol I'air dans la couche limite est enrichi en 2'°Pb, coﬁwparé a la troposphére
libre, le transport vertical induit une diminution de la concentration de 2'°Pb dans l'air
de surface. Inversement, quand la masse d'air est stable, le ?*’Rn et ses descendants
s'accumulent dans la couche limite, entrainant de fortes concentrations de surface en
21%pp, Une conséquence de ce phénoméne est que, lorsque des anticyclones
saisonniers s'installent au-dessus des continents, la masse d'air en surface s'enrichit
en 2'°Pp, Ainsi les régions continentales soumises a des conditions anticycloniques
fréquentes enregistrent-elles des concentrations annuelles en 2'°Pb plus fortes (vice
versa pour les zones dépressionnaires). Dans les régions ol les sources de **?Rn sont
négligeables (océans et zones polaires), I'échange atmosphérique vertical entraine une
augmentation de la concentration de >'°Pb dans I'air de surface. Cet enrichissement
relatif résulte du fait que le '°Pb, originaire des zones continentales, est apporté dans
ces régions par le transport longue distance via la troposphére libre.

c- Processus de dépdt et réle des précipitations

Le 2'°Pb a une longue période radioactive (22.3 ans) comparée a son temps de
résidence physico-chimique dans I'atmosphére. De ce fait, les processus de depbt (sec
et humide) sont les principaux mécanismes de puits du 2'°Pb dans I'atmosphére. Le
dépdt humide est di au lessivage par les précipitations et il est, dans la plupart des
cas, plus efficace que le dépbt sec. Comme les précipitations agissent telle une pompe
de constituants atmosphériques, la concentration dans I'air ainsi que le flux de dépét
sont influencés par elles. Ainsi, dans une région donnée, peut-on considérer que la
concentration de *"°Pb dans I'air diminue lorsque les précipitations s'intensifient.
Toutefois, si I'on prend en compte le temps de renouvellement des masses d'air
associé a la fréquence saisonniére des précipitations, il n'y a pas de relation
systématique entre la concentration moyenne annuelle de ?'°Pb dans l'air et la
quantité de précipitations. Par contre, le flux de dépdt est généralement directement
relié aux précipitations.

Une vitesse de dépét apparente peut étre définie comme étant le rapport entre
le flux de dépbt et la concentration dans l'air de surface (Turekian et al., 1977,
Graustein and Turekian, 1986). Cette quantité empirique peut, en partie, étre
considérée comme un indicateur des mécanismes de dép6t.

111

1.2 Commentaires sur les concentrations de ?'°Pb dans I'air de surface

Nous distinguons les régions continentales, les régions océaniques et les régions
polaires.

1.2.1 Régions continentales

a- 60°N-30°N

Aux moyennes latitudes Nord (30°-60°N), les valeurs de concentration de surface
en 2'°Pb dans l'air sont élevées sur les zones continentales avec une moyenne de 0.51
mBqg.m? (Table IV.1). Cette forte valeur est principalement due a l'importance relative
des zones continentales (50% de la surface totale) a ces latitudes, comparée aux
surfaces océaniques. Toutefois, des différences significatives apparaissent au sein
méme des continents situés sur cette bande de latitude. Elles concernent surtout les
sites des régions centrales comparés aux sites cotiers ou les influences océaniques
sont importantes. De méme, on peut distinguer les fagades Est et Ouest des continents
du fait de la circulation zonale. Ces effets sont soulignés lorsque I'on observe la
répartition longitudinale des concentrations de surface aux Etats-Unis, ou beaucoup
de mesures existent, et en Europe.

Amérique du Nord

Au centre des Etats-Unis, les concentrations dans I'air de surface atteignent des
valeurs élevées (environ 1 mBg.m®) comparées a celles des sites cotiers (Figure
IV.1a), du fait de la faible influence des masses d'air océaniques, pauvres en 2'°Pb. Les
concentrations de surface dans les zones cétieres sont plus faibles, variant de 0.3
mBg.m? (cote Ouest) a4 0.5 mBqg.m™ (cote Est). Cette différence refléte les effets de la
circulation zonale avec des vents d‘Ouest dominants. L'influence du climat local
s'observe dans les régions séches ol le manque de lessivage de l'air par les pluies
entraine une hausse de la concentration. Les valeurs relativement fortes enregistrées
a Los Angeles (0.54 mBg.m™) et dans la partie déserte des Montagnes Rocheuses
(Salt Lake City: 0.68 mBg.m® en moyenne) sont une bonne illustration de ce
processus.
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Europe
En Europe, les valeurs de concentration sont plus dispersées qu'en Amérique du

Nord (Figure IV.1b). Ce phénoméne est le reflet d'une plus grande hétérogénéite du
climat du fait de l'influence de mers intérieures comme la Méditérannée et la Baltique.
On retrouve toutefois une croissance importante de la concentration en allant de l'ouest
(fagade Atlantique) vers I'est, mais une baisse sensible est observée au-dela de 10°E.
Cette baisse de la concentration en Europe de I'Est ne semble pouvoir s'expliquer que
par une mauvaise représentativité des sites de mesures dans cette région. En effet, si
I'on excepte la donnée mesurée a Prague, en République Tcheque (0.60 mBq.m?), les
autres valeurs ont été enregistrées prés de la mer Baltique (Danemark, Pologne) ou
linfluence des masses d'air maritimes reste importante.

Les plus fortes valeurs de concentration de surface (>1 mBg.m?®) relevées en
Europe proviennent de zones proches du bassin méditerranéen (Toulon, Cdte d'Azur,
et Ispra, Italie du Nord). Il semble que les régions européennes méditerranéennes et
sub-méditerranéennes soient soumises & une influence non-négligeable des masses
d'air continentales originaires d'Afrique du Nord. En effet, tandis que la plupart des
cycles saisonniers de *°Pb montrent des valeurs élevées en hiver et plus faibles en été
pour les sites continentaux des hautes et moyennes latitudes. Le cycle saisonnier est
inversé & Toulon ot I'on observe un pic de concentration pendant les mois de juillet-
aodt. Ce pic est en bonne corrélation avec la fréquence mensuelle ol on a pu détecter
la présence de poussiéres sahariennes dans la basse troposphére méditerranéenne
(Corse)(Figure 1V.2), ce qui implique certainement une influence dominante des
masses d’air continentales d’origine nord-africaines sur le bassin méditerranéen
pendant I'été. A Ispra, ce pic est beaucoup plus atténué mais les valeurs hivernales de

concentration sont bien supérieures du fait de l'influence continentale eurasienne

dominante.

b- 3C°N-0°N

A l'exception des quelques valeurs concernant I'Afrique, I'Amérique Centrale et
les Caraibes, les seules données de concentration disponibles dans cette bande de
latitude sont en Inde. L4, les concentrations décroissent du nord jusqu'au sud de la

péninsule (Figure IV.3). Le Nord de I'lnde présente des fortes concentrations
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Figure IV.2: Distribution annuelle des concentrations de *°Pb dans I'air de surface (en mB !

. ! ; nCe q SCM") a Ispra,
talie (1891-1995)(F. D'Alberti, communication personnelle), en France (moyenne globale excepté Toulon)
et a Toulon (1989'-1 995)(J.Calmet, 1996). Fréquence mensuelle de présence de poussiéres d'origine
saharienne dans 'air de surface (en nombre de jours de présence) en Corse (1985-1987)(G. Bergametti,

communication personnelle). Les concentrations de *°Pb sont représentées par des lignes et les
poussigres par des barres.
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Fréquence mensuelle de poussieres dans I'air (Nb de jours)

homogenes en dépit du fait que cette région est soumise a deux types différents de
climat. En effet, au Kashmir (Srinagar), la quantité annuelle de précipitations est
modérée (environ 700 mm) mais réguliérement répartie tout au long de I'annee. Par
contraste, les régions centrales nord sont soumises au climat de mousson avec de
fortes précipitations durant les trois mois d'été et & un climat sec pendant le reste de
I'année. La décroissance jusqu'a 0.5 mBqg.m™ au bout de la péninsule est attribuée a
linfluence croissante des masses d'air océaniques. Le cas de Bombay est intéressant
a analyser car des données mensuelles sont disponibles sur 5 ans (Joshi et al., 1969).
Un fort contraste saisonnier apparait ici, avec de trés fortes concentrations (jusqu'a 1.6
mBq.m™®) pendant la saison s&che et de faibles concentrations (jusqua 0.2 mBg.m"*)
pendant la mousson. Ces différences illustrent deux phénomeénes: (1) I'effet du
lessivage par les précipitations sur la concentration: de fortes pluies, impliquant un fort
flux de dépdt, entrainant des concentrations dans I'atmosphére plus faibles, et (2)
linfluence de l'origine des masses d'air: masses d'air océaniques dominantes, pauvre

en 2'°Pb, pendant la mousson.

c- °S-30°S

La plupart des informations disponibles provient d'Amérique du Sud et d'Australie o
les sites de mesure sont restreints aux zones cotieres. En Australie, les concentrations
dans I'air montrent des valeurs comparables sur I'ensemble du continent. Une légére
hausse s'observe toutefois dans la partie Ouest (Perth, 0.30 mBg.m™) ou l'influence
des masses d'air continentales est plus importante. En Amérique du Sud, les mesures
sont restreintes a la partie Ouest du continent, caractérisée par un climat trés sec a ces
latitudes. Ainsi retrouve-t-on ici des valeurs supérieures a celles observées en
Australie du fait de la dominance des vents d'est continentaux et de la rareté des
précipitations. Les deux continents ont des concentrations assez homogenes (entre 0.2
et 0.45 mBq.m?). Ces valeurs peu élevées peuvent étre expliquées par le faible rapport
continent/océan dans cette bande de latitude (23% de surface continentale) et par la
situation cotiére des sites de mesure (principalement en Australie). En Afrique, le ?'°Pb
a été mesuré sur un site continental (Pretoria, Afrique du Sud) ou on observe une
valeur (0.75' mBq.m®) deux fois supérieure aux valeurs mesurées en Amérique du Sud.
La forte prédominahce continentale explique certainement cette valeur.
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d- 30°S-60°S

Les données de concentration dans I'air ont été obtenues en Australie du Sud, en
Nouvelle-Zélande et sur la péninsule Sud Américaine. Dans cette bande de latitude,
les concentrations chutent brutalement autour de 40°S, de 0.3 mBg.m™ a 35°S jusqu'a

120 moins de 0.1 mBg.m® a 45°S. Entre 45° et 60°S les valeurs restent tres faibles,
m _ | décroissant de 0.12 a 0.03 mBq.m®. Ces tendances, concernant la distribution

1.00 — e -Iatitudinale des concentrations, peuvent s'expliquer par la répartition des continents a
ces latitudes. Les faibles valeurs obtenues entre 30° et 40°S sont reliées a la trés faible

proportion de surface continentale (6%), qui implique une forte décroissance des

sources de 222Rn. En Amérique du Sud (céte Ouest) ce phénoméne est accentué par

0.80 <
le changement de circulation zonale atmosphérique vers le 35éme paralléle. Au nord

|
de cette latitude, les vents d'est dominants apportent des masses d'air seches sur la |
5 B0 fagade Ouest du continent. Ces masses d'air sont enrichies en *'°Pb aprés avoir
traversé le continent. Au sud du 35&me paralléle, les vents d'ouest deviennent
prédominants et apportent des masses d'air océaniques humides et pauvres en #'°Pb.
Il en résulte une trés forte décroissance de la concentration entre Santiago (33.5°S,

0.40
0.33 mBg.m®), ou le climat est sec (320 mm de pluie annuelle), et Puerto Montt

(41.5°S, 0.054 mBq.m®) soumis & un climat humide (2570 mm de précipitations
annuelles).

La mesure établie sur 9 mois a I'extréme sud du continent africain (Cap de Bonne
Espérance, 0.13 mBq.m?) indique une concentration du méme ordre qu'au sud de

0.20

I'Australie (Melbourne, 0.19 mBg.m; Cape Grim, Tasmanie, 0.11 mBq.m™).

Concentration de Pb 210 dans |'air de surface (mBg SCM-1)

0.00

35 30 25 20 15 10 5 1.2.2 Régions oceaniques

Latitude (degrées)

Dans les zones océaniques, les mesures sont dispersées et collectées sur des
sites insulaires. Les faibles valeurs de concentration obtenues reflétent bien I'absence

Dans I'némispheére sud, les valeurs sont faibles (entre 0.012 et 0.11 mBg.m?),

comparées aux valeurs continentales. Elles sont du méme ordre de grandeur que les

Figure IV.3: Distribution en latitude de la concentration de 2°Pb d ai m
! . ans |'air de surface (en mBq SCM") en : . : 2 >
Inde; Les barres grises représentent les moyennes de concentration par bande de 5° de ,aﬁt?]de‘ ) valeurs observées dans les zones continentales sous le 40éme paralléle sud, zones

|
|
1
|
: |
de sources de 2'°Pb au-dessus des oceans. |
principalement sujettes aux influences océaniques. Si on différencie les sites

océaniques sous influence continentale des sites totalement isoleés, on remarque
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également une décroissance de la concentration de #'°Pb en fonction de la latitude sur
les océans. Pour les sites soumis & une influence continentale non négligeable (fle de
La Réunion, ile de Norfolk, fle de Chatam et fles Falklands), la concentration décroit
de 0.11 mBq.m™® vers 20°-30°S (iles de La Réunion et de Norfolk) jusqu'a 0.05 mBg.m??
vers 50°S (iles Falklands). Les sites isolés (iles Samoa, ile de Pacques, ile
d'’Amsterdam, ile Marion et fles Kerguelen) montrent une décroissance allant de 0.06
mBq.m vers 15°S (iles Samoa), jusqu'a 0.012 mBq.m™ vers 50°S (iles Kerguelen).

Dans I'hémisphére nord, les valeurs océaniques de concentration de 2'°Pb sont
tres dispersées et peu nombreuses, variant de 0.18 & 0.41 mBq.m?, et il n'est pas
possible d'en extraire des tendances globales. Comparées aux valeurs océaniques de
I'hémisphere sud, les concentrations océaniques boréales sont bien supérieures (sans
prendre en compte la valeur extrémement faible obtenue & Amchikta, fles Aléoutiennes
(0.003 mBqg.m™), qui n'est pas explicable). Comparativement a la plupart des valeurs
océaniques enregistrées, des concentrations élevées de 2'°Pb dans l'air sont
observees dans I'Océan Pacifique nord-est (iles japonaises, 0.37 mBg.m?® en
moyenne), aux Bermudes (0.35 mBq.m™®) et & Mauna Loa, Hawaii (0.32 mBqg.m™). Ces
fortes concentrations océaniques sont dues & différentes causes. Pour les iles du
Pacifique Est et les Bermudes, l'influence significative de grands continents (Eurasie
et Amérique du Nord, respectivement), situés a proximité et dans la direction des vents
dominants, implique un approvisionnement important en 2'°Pb. En revanche, ce n'est
pas le cas pour le site de Mauna Loa (fles Hawaii) qui est localisé & prés de 4000km
des cétes américaines. Ici, les mesures sont effectuées a 3400m d'altitude, au-dessus
de la couche d'inversion tropicale, dans la troposphére libre (Moore et al., 1974). Le
transport atmosphérique a grande échelle s'effectue a haute altitude, ce qui implique
que les masses d'air de la troposphére libre océanique sont enrichies en constituants
d'origine continentale, par rapport aux masses d’air proches de la surface. Ce
mécanisme explique bien le fait que la concentration de 2'°Pb dans I'air 8 Mauna Loa
soit pres de deux fois supérieure & celle observée a Honolulu (0.18 mBg.m™®), situé
dans le méme archipel (300 km au Nord-ouest), au niveau de la mer.

1.2.3 Régions polaires et subpolaires

En Antarctique, les mesures de concentration dans I'air de surface, effectuées
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entre 64° et 90°S, présentent des valeurs trés faibles comprises entre 0.01 et 0.03
mBg.m?. Ces valeurs n'indiquent aucune différence entre les zones cotiéres et
lintérieur du continent (Pole Sud). Cette égalité des valeurs de concentration exprime
le fait que la masse d'air est homogeéne sur I'Antarctique. Ces valeurs sont proches des
concentrations océaniques de I'hémisphére sud lorsque celles-ci sont mesurées loin
des influences continentales.
Ces trés faibles valeurs résultent de trois facteurs:

- le continent Antarctique est totalement englacé et, comme les océans, ne constitue

pas une source de 22Rn,

- I'Antarctique est loin des sources continentales, qui ne s'étendent pas au dela de

45°S,

- la forte circulation circumpolaire atmosphérique prévient la pénétration des masses

d'air continentales, riches en 2'°Pb, vers I'Antarctique.

La situation est totalement différente de celle de I'Antarctique dans les régions
polaires arctiques. Les concentrations de surface en 210pp (variant de 0.18 a 0.44
mBqg.m?) sont supérieures d'un ordre de grandeur de celles de I'Antarctique. Le
Groenland est, comme I'Antarctique, englacé toute I'année a I'exception d'une petite
frange cétiere. Il ne constitue donc pas une source de 222Rn. Les principaux facteurs
qui influencent la distribution du *'°Pb en Arctique sont:

- la proximité de grands continents non-englacés (Amerique du Nord et Eurasie),

- la circulation atmosphérique, qui est différente de celle de I'némisphére sud, avec
d'importants échanges de masses d'air entre les reégions polaires et tempérées, ces
derniéres constituant une source de ?'°Pb.

Ces échanges sont bien illustrés par les variations saisonnieres des
concentrations atmosphériques de 2'°Pb dans I'air de surface (Figure IV.4). Durant
I'hiver, le front polaire arctique s'étend jusqu'aux moyennes latitudes incluant de vastes
zones de I'Amérique du Nord et de I'Eurasie. A cette époque de lI'année, ces régions
sont souvent soumises a de fortes conditions anticycloniques. La troposphére arctique
constitue ainsi un vaste réservoir mélangé qui inclut des émissions provenant des
zones continentales des moyennes latitudes (Heidam, 1984). Cet approvisionnement
conduit a de fortes concentrations de 2'°Pb pendant I'hiver (0.93 mBag.m ™ & Barrow,
Alaska; 0.39 mBqg.m™ a Thule, Groenland). Au printemps, le front polaire se déplace
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vers le nord et isole, de fagon croissante, les régions arctiques de l'influence des
moyennes latitudes. En conséquence, la troposphere arctique devient pauvre en ?'°Pb
durant I'été (0.07 mBqg.m™* & Barrow, Alaska; 0.09 mBq.m™ & Thule, Groenland). Sur la
calotte centrale groenlandaise (Dye 3), le maximum d'hiver que I'on observe ailleurs
semble étre déplacé vers le printemps et est beaucoup moins prononcé; la moderation
et le déplacement temporel de ce maximum sont probablement dis a I'existence d'un
front de haute pression, situé en permanence au-dessus de la calotte groenlandaise
pendant I'hiver, qui empéche la pénétration des masses d'air extérieures (Dibb et
Jaffrezo, 1993). Pendant I'été, la cellule polaire couvre des régions avec de trés faibles
émissions de ?*’Rn (océans, glaciers) mais aussi quelques zones continentales
déglacées (zones sources); cette derniére contribution peut expliquer, en partie, que
les concentrations estivales de *'°Pb en Arctique, qui sont faibles par rapport aux
concentrations hivernales, restent plus fortes que les concentrations observées en
Antarctique.

1.2.4 Distribution en latitude

La distribution en latitude des concentrations dans l'air de surface est présentée

(Figure 1V.5); elle inclut les mesures continentales et océaniques. Quand différentes
mesures ont été effectuées sur un méme site, les valeurs ont été moyennées selon leur
période d'observation et sont représentées par une seule donnée. Les moyennes
zonales par 10° de latitude sont aussi présentées. La Table IV.1 donne les valeurs des
moyennes zonales des concentrations dans I'air de surface du ?'°Pb par tranches de
30° de latitude. 1l est important de noter que la Figure IV.6 et la Table I1V.1 ne sont
basées que sur les données disponibles dans la base de données et qu'elles n'incluent
pas de vastes zones continentales telles que I'Afrique du Nord, I'Asie Centrale et
I'Amérique du Sud Orientale. Les lacunes concernant les régions océaniques sont
encore plus importantes.
La distribution en latitude exprime clairement la différence entre les hémispheres nord
et sud. Les concentrations apparaissent plus fortes en hémisphére nord qu'en
hémisphére sud, ce qui s'explique par la dissymétrie du rapport continent/océan, c'est-
a-dire des sources de ?°Pb entre les deux hémispheres. L'effet des sources
continentales sur la concentration est bien illustré par le changement brutal dans la
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Figure IV.4: Distribution annuelle des concentrations de ?'°Pb dans I'air de surface (en mBq SCM™) dans
les régions polaires arctiques (Point Barrow, Thule et Dye-3).
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Figure IV.5: Distribution globale en latitude de la concentration de 2°Pb dans I'air de surface (en mBq SCM
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distribution en |atitude autour de 40°S, paralléle au-dessous duquel les sources

continentales sont quasi-inexistantes.

Table IV.1: Concentrations moyennes zonales de
21%pp dans l'air de surface

Concentration  Proportion

E;ltr‘:ti?j :9 de 2°Pb Continentale
(mBq m™) (%)

60°-80°N 029 S
30°-60°N 051 5010
_ 0.49 28.7
— 0.28 229
30°-60°S 1 0.10 6.0
60°-90°S 0.025 0.0

Les valeurs sont issues de la Figure IV.5.

Une dissyméirie considérable des concentrations dans I'air est observée entre les
zones polaires nord et sud. Comme nous l'avons vu précédemment, l'absence de
sources continentales au sud du 45°™ paralléle austral, associée a |a forte circulation
circumpolaire atmosphérique, conduit a des valeurs de 210pp tres faibles en
Antarctique. Ces phénomenes illustrent bien la forte isolation du continent Antarctique

de l'influence des autres continents.

1.3 Commentaires sur les flux de dépét air-surface

La répartition géographique des flux de dépdt de 210pp suit des lois plus
complexes que celle des concentrations dans I'air de surface. En plus de l'importance
de I'origine des masses d'air, les précipitations jouent également un rdle prépondérant.
Le flux de 2%Pb dépend non seulement de la concentration dans I'air de surface (dépot
sec principalement) mais surtout de la quantité de 210ph dans les couches supérieures
de la tropgsphére ol se condensent les goutelettes d'eau (ou de glace) lors de la
formation des nuages. C'est en effet par ce processus que le lessivage des aérosols

atmosphériques est le plus efficace (WCRP, 1995).

124




-

Les trois types de collecteurs décrits dans le chapitre Il (collecteurs artificiels, sols
et neige) ont été utilisés pour obtenir les données de flux. En ce qui concerne les
mesures de sol, trois sites (Camels Hump, White face Mt et Santa Fe, USA) ont été
exclus, car les valeurs de flux de ?'°Pb sont bien au-dela de la distribution moyenne
locale. Comme pour les concentrations dans I'air de surface, nous soulignons ici les
caractéeres globaux issus de la répartition spatiale des valeurs. Cependant, ici, notre

etude ne s'effectue que dans les régions pour lesquelles un nombre suffisant de
données existe.

1.3.1 Hémisphére Nord

a- Amérique du Nord

La Figure IV.6 présente la distribution en longitude du flux aux Etats-Unis, entre
30° et 60°N. La méme tendance que celle constatée pour les concentrations est
observee: une dissymétrie est/ouest avec de faibles valeurs dans les régions
occidentales. Les causes expliquant ce phénoméne sont les mémes que celles
relatives a la distribution des concentrations: les vents d'ouest dominants impliquent
des masses d'air d'origine océanique pauvres en 2'°Pb qui prévalent sur la partie ouest
du continent. Toutefois le maximum de flux sur la partie orientale du continent est
moins prononcé que pour les concentrations et se distribue sur une plus large bande
de longitude. Cette derniére observation s'explique certainement par le fait que les
concentrations de #°Pb dans la haute troposphére sont plus homogeénes qu'en surface
du fait d'un plus grand brassage des masses d'air.

Le rdle des precipitations est bien illustré par les différences dans les valeurs de
flux qui apparaissent sur la céte Ouest ol celui-ci croit avec la quantité de pluies
annuelles. Comme illustration, on peut observer la différence appréciable du flux entre
le Nord (Seattle: 73 Bq m? an™) et le Sud (Palo Alto: 25 Bq nf an' ), différence qui
existe également dans les taux de précipitation annuelle (respectivement 1200 mm an™
et 350 mm an™). Un autre exemple, illustrant cette fois-ci le réle de I'orographie sur le
flux, est donné en Sierra Nevada. Ici, une forte augmentation existe entre le flux sur la
cote californienne (environ 40 Bq m* an™), Central Valley (70 Bq m?2 an™) et les sites
de la Sierra situés 200 km a l'intérieur des terres (environ 130 Bq m? an™). Ce gradient

peut s'expliquer par le fait que les vents d'ouest dominants, appauvris en 2'°Pb aprés
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avoir traversé 'Océan Pacifique, arrivent sur la cote, traversent une partie continentale
et atteignent la Sierra. Ces masses d'air humides sont progressivement enrichies en
222Rn et en 2'°Pb dans I'air de surface lorsqu'elles traversent la bande continentale.
Quand ces masses atteignent les premiers reliefs de la Sierra, le *'°Pb se dépose a la
fois par les pluies et par les gouttes d'eau condensées des brouillards sur la végétation
(Graustein et Turekian, 1986; Monaghan, 1989). '

b- Europe

La distribution en longitude des flux (Figure IV.7) est assez similaire a celle de
I'Amérique du Nord, méme si il n'y a que peu de données en Europe Centrale. Cette
similitude n'est pas surprenante du fait que ces deux régions sont situées dans la
méme bande de latitude et sont soumises aux mémes conditions de circulation zonale

atmosphérique.

c- Japon

Les plus forts flux mesurés actuellement sur Terre sont observes au Japon avec
toutefois des variations spatiales considérables (de 170 et 465 Bq m?an™). Le Japon
est situé aux moyennes latitudes a I'est du continent asiatique. Il est soumis aux vents
d'ouest dominants. Sa situation géographique est comparable a la cote Est de
I'Amérique du Nord. Ainsi, des flux du méme ordre devraient-ils y étre observés. En fait,
seules les plus basses valeurs correspondent aux flux observés sur I'Est de I'Amérique
du Nord. Deux hypothéses permettent d'interpréter ces différences. La premiére
hypothése réside dans la position insulaire du Japon qui est a l'origine d'un climat plus
humide avec d'abondantes précipitations en été et en hiver. Certes, les précipitations
estivales sont issues de masses d'air océaniques pauvres en 2'°Pb n'apportant pas un
dépdt conséquent. Il n'en est pas de méme quant a l'origine des précipitations
hivernales. Fukuda et Tsunogai (1975) expliquent que les flux élevés observes a
Hokkaido sont das a la mousson sud-ouest d'hiver. A cette époque de 'année, des
masses d'air continentales séches originaires de Manchourie et de Mongolie sont
humidifiées au-dessus de la mer du Japon et atteignent I'archipel. Durant leur long
parcours au-dessus du continent asiatique, ces masses d'air s'enrichissent fortement
en 2°Pp et lorsqu'elles arrivent, pleines d'humidité, sur les reliefs du Japon, les effets
orographiques entrainent des précipitations riches en #°Pb, donc un flux élevé. Le
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rapport flux/précipitation montre que la variabilité spatiale des valeurs de flux
s'expliquent, d'une part par la variabilité des précipitations, d'autre part par le fait que
la partie Nord du Japon est plus influencee par les moussons d'hiver (Figure I1V.8a).
La seconde hypothése (moins bien établie) permettant d'expliquer les forts flux
observés au Japon et en Chine (deux mesures effectuees dans les sols donnant des
flux respectifs de 330 et 355 Bq m? ari') suppose une émission de radon plus
importante dans les régions de la Chine intérieure et de la Mongolie. Cependant,
aucune mesure a notre disposition ne permet de justifier cette derniére hypothése.

d- Inde
L'Inde est la seule région tropicale et sub-tropicale ou 'ensemble des données

est mesuré sur 5 ans ou plus. Comme c'est le cas pour la distribution des
concentrations, un gradient décroissant du flux de *"°Pb est observé du nord (Srinagar,
182 Bq m? an™) vers le sud (89 Bq m? an™ en moyenne pour la péninsule). Comme
pour les concentrations, cette décroissance nord-sud au niveau de la péninsule peut
atre attribuée a l'influence croissante des masses d'air maritimes. Mais contrairement
aux concentrations dans I'air, les flux au nord montrent des variations considérables
(de 106 Bq m? an™ & Calcutta jusqu'a 240 Bq m? an” & Bombay). Cette variabilité peut
gtre attribuée en grande partie aux quantités de précipitations annuelles: aux flux
élevés correspondent les fortes précipitations. Cette hypothése est appuyée par la
décroissance plus réguliere du rapport flux/précipitations du nord vers le sud du pays,
entre 70°E et 80°E (Figure 1V.8b). Les valeurs plus faibles de ce rapport a Calcutta et
Gangtok (79 et 75 Bq kg™, respectivement) indiquent que la partie orientale de I'Inde
semble moins approvisionnée en 2'°Pb, au niveau de la haute et moyenne troposphere,

que le reste du pays.

e- Océans

Comme pour les concentrations dans l'air de surface, les données relatives aux
océans sont assez disparates. La plupart des données disponibles dans I'hémisphere
nord ont été mesurées dans I'Océan Pacifique. On retrouve des valeurs du méme ordre
de grandeur que sur les continents pour les sites sous influence continentale
(Chichijima, 166 Bq m? an™; Bermudes, 115 Bq m?an™). Sous les vents dominants, les
influences continentales s'étendent sur de plus grandes distances pour les flux de
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déep6t que pour les concentrations de surface, car le transport des aérosols s'effectue
essentiellement par la haute et moyenne troposphére. Les deux valeurs précédentes
sont donc aisement expliquables. Les sites isolés enregistrent des flux beaucoup plus
modérés (entre 24 et 54 Bq m? an'). Qutre les différences de quantités de
précipitations annuelles entre ces sites, les flux varient aussi selon la distance qui

sépare les Tles des continents dans la direction d'ou proviennent les vents dominants
(entre 4000 et 9000 km).

1.3.2 Hémispheére Sud

Les données concernent principalement I'Océanie. Trois régions sont abordées
ici: I'Australie, la Nouvelle-Zélande et quelques sites tropicaux du Pacifiqgue Sud. Les
données concernant |'Antarctique sont commentées dans la section sur les régions
polaires.

Les flux de dépét de #'°Pb sont comparables en Australie et en Nouvelle-Zélande.
Il y a toutefois quelques variations que nous allons spécifier.

En Australie, les flux ne varient pas significativement avec la longitude (Figure
IV.9). Ceci peut s'expliquer par le fait que ce continent est situé sur deux franges
climatiques (zone tropicale soumise aux alizées et zone tempérée avec vents d'ouest
dominants). L'influence du climat apparait toutefois dans les valeurs de flux lorsque I'on
compare les sites tropicaux avec fortes précipitations (Darwin, 95 Bq m? an, 1500 mm
an™) aux régions arides (Port Headland, 32 Bq m2 an™, 320 mm an™'). On retrouve ici
la forte influence des précipitations sur le dép6t atmosphérique. Cependant, cette
tendance n'est pas systématique si on compare le flux observé sur la céte tropicale
orientale ou les pluies sont relativement abondantes (Townsville, 38 Bq m? an™, 1100
mm an™') avec le flux mesuré dans le désert continental (Alice Spring, 57 Bq m? an™,
250 mm an™). Sur la cote nord orientale, les alizés apportent de I'air océanique pauvre
en ?'°Pb tandis que, au centre du continent, I'atmosphére de surface est riche en cet
élément, ce qui implique probablement un dépét sec important. Dans cette illustration,
on observe la prédominance de la richesse atmosphérique en #'°Pb par rapport & la
quantité de précipitation.

En Nouvelle-Zélande, une nette différence existe entre les cétes Nord-Ouest et
Sud-Est. Le flux de #*®Pb moyen sur la fagade Nord-Ouest (70 Bq m2 an™) est plus de
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Figure IV.9: Distribution en longitude du flux de dépdt annuel de #9Pp (enBq m?an™) en Australie; Les
barres grises représentent les moyennes de flux par bande de 5° de longitude.
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deux fois supérieur au flux de la cote Sud-Est (30 Bq m? an™). Nous pensons que
cette différence est causée par des mécanismes similaires & ceux mentionnés pour le
Japon. A ces latitudes, les vents d'ouest sont dominants. Les masses d'air
continentales originaires d'Australie, alimentées en 2'°Pb, s'humidifient au-dessus de
I'océan. Lorsqu'elles atteignent la chaine néo-zélandaise, elles produisent des
précipitations sur la fagade Nord-Ouest (1500-2000 mm an™) et sont "asséchées" en
passant de l'autre coté de la chaine (cote Sud-Est: 700-1000 mm an™).

Sur I'Océan Pacifique, seuls deux sites ont été mesurés. lls sont caractérisés par
des flux relativement élevés pour I'némisphére sud (80 Bq m? an™ a Suva, fles Fiji et
52 Bqm?an™ & Rarontoga, iles Cook) et des précipitations trés abondantes (3500 et
2100 mm an™' respectivement).

On peut comparer ces trois zones (Australie, Nouvelle-Zélande et Pacifique
tropical) en observant la distribution du rapport flux/précipitation (que nous appellerons
o (exprimé en Bg.kg™) par commodité). Quand le dép6t sec est négligeable, comparé
au dépdt humide, o représente la concentration de 2'°Pb dans la pluie et doit &tre
proportionnel a la concentration de #'°Pb dans la colonne d'air lessivée par la pluie.

En Australie, deux types de régions peuvent étre distingués par le paramétre a.
Les régions cétiéres, avec plus de 600 mm.an-1 de pluie, ont une valeur de o comprise
entre 0.04 et 0.08 Bk.kg™, tandis que les régions désertiques ont une valeur de o plus
forte (0.1 & Port Headland; 0.23 a Alice Spring) du fait de l'importance relative du dépot
sec. En Nouvelle-Zélande, a est compris entre 0.04 et 0.06 Bq kg™. Sur les sites
océaniques tropicaux, o est autour de 0.02-0.03 Bq.kg'. Nous limitons notre
comparaison aux sites ou le dépdt humide est supposé prédominant. La décroissance
des valeurs de o de |'Australie vers les sites du Pacifique tropical, en passant par la
Nouvelle-Zélande, est consistante avec la décroissance attendue de la concentration
du 2'°Pb dans I'air pour ces sites. L'Australie est une source continentale de ?'°Pb avec
des concentrations dans I'air relativement élevées (o élevé); la Nouvelle-Zélande est
sous l'influence dominante des vents d'ouest, située a 2000 km a I'Est de I'Australie,
alimentée donc en #°Pb, en grande partie, par ce continent (a moins élevé mais pas
faible); les deux sites oceaniques tropicaux (Suva et Rarotonga) sont isolés des
influences continentales ce qui a pour conséguence un appauvrissement de la
concentration de #'°Pb dans I'atmosphére (a faible).
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1.3.3 Régions polaires

Les flux de 2'°Pb ont été mesurés dans la neige en Antarctique et dans la partie
centrale du Groenland. Les deux calottes glaciaires présentent des valeurs de flux tres
faibles comparées a celles des latitudes plus basses. Néanmoins, les flux en
Antarctique sont, en moyenne, inférieurs a ceux du Groenland. En Antarctique, les flux
de dépét s'accroissent de 1-2 Bq m? an vers le centre jusqu'a 3-8 Bq m? an™ sur les
cotes (Figure IV.10a). Au Groenland, les mesures de flux n'ont été effectuées que sur
la calotte centrale (pas de mesures sur les cotes) et les valeurs s'étendent de 5 a 20
Bqm?an™. Le fait que les valeurs au Groenland soient plus élevées qu'en Antarctique
s'explique aisément si I'on compare la distance et I'étendue des sources continentales
de 2'°Pb entre ces deux régions.

Au Groenland, les flux associés a des mesures effectuées sur de grandes
profondeurs, correspondantes a de longues périodes d'observation (environ un siecle),
semblent systématiquement plus forts que les flux mesurés dans les couches de neige
récentes. Cette tendance est bien illustrée au site de Dye 3 ou les flux varient de 6 a
20 Bg m2 an™ selon la période d'observation (2 & 90 ans). Les auteurs de ces mesures
interprétent ce phénoméne comme une décroissance du flux de *'°Pb depuis le début
du sigcle (Nijampurkar and Clausen, 1990; Dibb, 1992). Cependant, une autre
interprétation possible est que, dans les vieilles couches du manteau neigeux, la part
de ?'°Pb supporté, issue des poussiéres incorporées dans le milieu, n'est pas
négligeable comparée a la part de *°Pb non-supportée, issue des retombées
atmosphériques, qui a fortement diminué par décroissance radioactive. Ainsi les
valeurs plus élevées de dépdt de ?’°Pb atmosphérique, attribuées au début du siecle
et résultant, en fait, de la contribution non négligeable de 2'°Pb supportée dans les
couches de neige plus profondes, seraient-elles surestimees.

En Antarctique, le flux décroit des régions cétiéres vers le centre du continent
(Figure IV.10a). Cette décroissance n'est pas observée pour la concentration dans I'air

de surface qui reste similaire sur tout le continent, exprimant un réservoir d'air bien

homogéne en surface. La méme décroissance que celle du flux est observée pour les
précipitations (Figure IV.10b). Cette concordance indique que la distribution du flux de
219ph en Antarctique est principalement déterminée par les taux de precipitation. Les
processus de lessivage de I'atmosphére sont plus efficaces sur les cotes, ou les
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0 précipitations sont plus fortes (140-400 mm an™), qu'a l'intérieur ou le climat est trés

1 - aride (30-90 mm an"). La Figure IV.10c donne le flux en fonction des précipitations. La
relation quasi-linéaire observée résulte du fait que la concentration de *°Pb dans la
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masse d'air est homogéne sur I'Antarctique, conduisant & une activité specifique de

210pp relativement constante (0.011 Bq Ky ) dans les retombées de neige. Cette

5.0

0 relation permet d'estimer le dépot sec moyen sur I'Antarctique (1.0 Bq m? an™), aprés

l'élimination du site de Mac Murdo, influencé par les émissions locales de *'°Pb
d'origine volcanique du Mt Erebus (Crozaz et al. ,1964). Ces résultats sont similaires
a ceux obtenus par Lambert et al. (1983). Ces derniers sont basés sur un plus faible
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Distance de a céte (km) Distance de la cte (km) égale 2 0.015 Bq kg™'. Au pdle Sud, les auteurs estiment que le dépot sec correspond
a 54% du dépét total, une valeur proche de la présente estimation (65%). |
Les flux mesurés dans les mousses et lichens aux Shetland du Sud, au bout de

la péninsule Antarctique, avec une valeur moyenne de 8.3 Bq m? an”, sont proches
des flux mesurés dans la neige sur les régions cétiéres. Sur le méme site (Livingston
07 Island) les mesures dans la neige donnent une valeur de flux de 6.7 Bq m? pour les 10
T . mois d'hiver. Une valeur identique est observée a la base Roi Baudoin (8.2 Bq m* an’
). Ces similarités montrent que les mesures dans les mousses et les lichens sont en

bon accord avec les mesures dans la neige, concernant le ?'°Pb.

1.3.4 Sites de haute montagne

Flux de dépst de Pb 210 (Bq m-2 an-1)

Le peu de mesures effectué en haute altitude (4000-7500m) ne permet pas une

étude précise. Toutefois, certaines caractéristiques communes a ces sites apparaissent

|
0 ——— dans les valeurs. Les flux de 2'°Pb sont trés faibles, s'étendant de 1 4 30 Bqm? an™ (si |
|
|

o = e & @0 1000 on ne considére pas la mesure effectuée au Déme du Godter, Massif du Mont Blanc).

Precipitations (mm an-1 eq. eau)
Quand ces flux peuvent &tre comparés a ceux mesurés a des altitudes plus basses,
dans la méme région, une nette décroissance est observée des faibles vers les hautes
altitudes. Au Yukon, Canada, le flux mesuré au Mont Logan (5340 m, 14 Bq m2an’)
est deux fois plus faible que le flux régional mesuré a 1000 m (Kuane sites, 37 Bq m

Figure IV.10: Distribution en Antarctique (a) du flux de dépét annuel de **°Pb (en Bq m? an™') en fonction
de la distance a la céte, (b) des précipitations annuelles (en mm équivalent eau) en fonction de la distance an” en moyenne). En Suisse, le flux décroit d'un facteur 7 entre Porte du Scex (400 m, ‘

a la céte et (c) du flux de dépét annuel de ?'°Pb en fonction des précipitations annuelles; Les barres grises
représentent les moyennes par bande de 300 km. 152 Bqm2 an™) et le col Gniffetti (4450 m, 22 Bq m? an™). En Inde, Il y a un facteur 9

entre les flux 2 Gangtok (2000 m, 230 Bq m? an’) et le Changme Khampu glacier
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(5150 m, 27 Bg m* an™). Différents faits peuvent expliquer ces tendances: une plus
faible concentration de ?°Pb dans I'air de la troposphére libre continentale, une
décroissance des précipitations a ces altitudes, et une colonne, dans laquelle le 210pp
est lessivé par les pluies, plus courte du fait des hautes altitudes. Cette derniére
contribution est certainement négli'geable comparée aux deux premiéres. La seule
exception concernant ces valeurs provient du flux trés important (260 Bq m? an™)
mesuré au Dome du godter (4300m) dans le Massif du Mont-Blanc. Comme nous
I'avons signalé dans le chapitre Il, le flux élevé peut, en partie, s'expliquer par la
redistribution de la neige par le vent, mais aussi par la présence de précipitations
annuelles abondantes.

1.3.5 Distribution en latitude

Le flux de "°Pb est exprimé en fonction de la latitude dans la Figure IV.11 et dans
la Table IV.2. Il estimportant de rappeler que cette distribution en latitude résulte des
données existantes dans la base et que d'importantes régions continentales telles que
I'Amérique du Sud, I'Afrique et I'Asie Centrale, ne sont pas ou peu représentées du fait
du manque de mesures. Les océans sont faiblement représentés. Les sites de haute
montagne sont exclus ici & cause de leur faible représentativité spatiale.

Table IV.2: Moyennes zonales des flux de dép6t de

21I]Pb
, Flux de Pb 210,

Bande de Latitude (Bqm2yr')
60°-80°N 42
30°-60°N 133
10°-30°N 153
10°-30°S 68
30°-50°S 49
60°-90°S 3.4

Les valeurs sont issues de la Figure IV.11.

La distribution en latitude du flux de ?°Pb est assez similaire a celle des
concentrations dans l'air de surface. La différence entre les deux hémisphéres
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Figure IV.11: Distribution globale en latitude du flux de dépét annuel de *°Pb (en Bq m? an') moyenné
par bande de 10° de latitude.
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apparait nettement pour les mémes causes que celles relatives aux concentrations
(fortes dissymétrie des rapports de surface continents/océans). Toutefois, des
différences peuvent étre soulignées: :
- une plus grande dispersion des valeurs, particulierement dans les moyennes
latitudes nord,
- les zones polaires nord et sud (Groenland et Antarctique) présentent des valeurs du
méme ordre de grandeur, tandis que les concentrations dans 'air de surface sont bien
supérieures dans les régions arctiques qu'en Antarctique.

1.3.6 Vitesse de dépbt superficielle

La vitesse de dépot superficielle, définie comme étant le rapport entre le flux de
dépdt et la concentration dans I'air de surface,

est 'un des parameétres qui caractérise l'efficacité du dépét total (sec et
humide)(Turekian et al., 1977; Graustein and Turekian, 1986). Il faut cependant noter
gue v est seulement un outil mathématique qui peut servir a caractériser différentes
régions; il ne représente pas une valeur physique du fait que le flux est influencé par
la concentration de #'°Pb dans toute la colonne d'air tandis que p ne référe qu'a I'air de
surface. La Figure IV.12 présente les flux en fonction de la concentration dans I'air de
surface pour les sites ou les deux types de mesure sont disponibles. Les résultats sont
groupés par grandes régions (Amérique du Nord, Europe, Inde, Australie, Antarctique
et les régions océaniques incluant la Nouvelle-Zélande). Pour chaque région, la vitesse
de dép6t moyenne a été calculée (Table I1V.3). Ces vitesses de dép6t moyennes sont
représentées (Figure 1V.14) par la pente des droites. Les vitesses de dépot restent
dans un domaine comparable, s'étendant de 6 a 11 mm/s, pour les diverses régions
continentales. Elles apparaissent nettement inférieures aux vitesses de dépot des sites
océaniques (de 10 a 28 mm/s). Les hautes valeurs océaniques s'expliquent par le fait
que, dans le calcul de v, seule la concentration dans I'air de surface, qui est tres faible,
intervient tandis que la totalité de la colonne d'air, incluant la troposphére libre enrichie
en 2'°Ph, contribue au flux de dépot.
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Figure IV.12: Vitesse de dépét superficiel: flux de dépét annuel de *°Pb (en Bq m_'2 an™') en fonction de la
concentration‘de 2'°Pb dans I'air de surface (en mBq SCM™) dans différentes régions; la pente des droite
représente la vitesse de dépét moyenne pour chaque région.
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Table IV.3: Vitesses de dépbt superficielles moyennes
de 2'°Pb dans quelques régions du globe

Regions V,4(*°Pb)( mm s™)
Amérique du Nord 5.8
Europe 10.4
Inde 55
Australie 7.9
Régions Océaniques 19.0
Antarctique 7.9

Ce paramétre, bien qu'il ne représente pas une valeur physique concréte, permet
d'évaluer les rapports de concentration de 2'°Pb entre la haute et la basse troposphére.
Il pourrait ainsi étre utile pour la validation des modéles de circulation générale.

1.4 Conclusion

Cette étude est focalisée sur l'interpretation de la distribution spatiale des
concentrations de 2'°Pb dans I'air de surface et des flux de dépét issus de la base de
données. La couverture spatiale des mesures est trés incompléte mais suffisante pour
permettre une analyse en termes de sources, transports et mécanismes de dépdt sur
une large partie du globe.

L'influence des sources est clairement visible lorsque I'on compare les écarts des
valeurs de concentration dans I'air de surface sur les continents (0.2-1.1 mBg m™), ol
les sources de 22Rn sont effectives, avec celles au-dessus des océans (0.01-0.4 mBq
m?®) et des régions englacées (0.02-0.2 mBg®m ), ol les source$®de Rn sont
négligeables. En premiére approximation, la distribution spatiale dépend
principalement du caractére zonal de la circulation atmosphérique, associé a la
répartion des sources. La distribution en latitude (concentration et flux) refléte, en
grande partie, l'importance relative des zones émergées. La distribution en longitude
résulte surtout de l'origine des masses d'air (air continental enrichi; air océanique
appauvri), dépendant elle-méme du sens de la circulation zonale (vents d'ouest, alizés,
..). Les précipitations (neige et pluie) représentent le principal mode de dépdt du 2'°Pb,
excepté dans les zones désertiques ou le dépét sec reste vraisemblablement

prépondérant. Le rble des précipitations est bien illustré en Antarctique, ol les
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Figure IV.13: Localisation (a) des données de concentration de “°Pb dans l'air de surface et (b) des
données de flux de dépét atmosphérique de *°Pb.
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concentrations dans l'air de surface sont homogeénes et ou un fort gradient
d'accumulation de neige existe entre la cote et I'intérieur du continent. La, le flux de
dépdt est linéairement dépendant des précipitations. Une conséquence de ces
mécanismes est |a différence entre les hémisphéres nord et s‘ud dans la distribution en
latitude de 2'°Pb (concentration et-flux), qui résulte de la forte dissymétrie dans la
répartition des continents non-englacés. Cette dissymétrie est particulierement visible
dans les régions polaires ou les concentrations observées en Antarctique sont dix fois
inférieures a celles du Groenland.

En conclusion, il faut signaler que la couverture spatiale de la base de données
n'est que partielle. Il existe des lacunes dans d'importantes régions qui sont parfois
totalement absentes de la présente base de données (Figure IV.13). Ainsi les
moyennes zonales sont-elles pauvrement documentées dans les régions équatoriales
et tropicales. Un manque important d'informations concernant les concentrations dans
I'air de surface existe pour la majeure partie du continent africain, au Moyen Orient, en
Asie Centrale (de I'Europe de I'Est & la Mer du Japon), en Asie du Sud-Est et en
Amérique du Sud orientale. En ce qui concerne les flux de dépét, les mémes lacunes
existent, mais cette fois-ci elles concernent la majeure partie de I'Amérique du Sud. Les

données océaniques restent, quant a elles, rares, tant pour les concentrations que pour
les flux.
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2. Utilisation de la base de données de *°Pb pour la validation d'un
modéle couplé climat/aérosols

Le 2'%Pb atmosphérique est un traceur du transport et du mixage atmosphériques
et des processus de dépdt (sec et humide) qui affectent la distribution et le temps de
résidence des aérosols. Il est ainsi utilisé comme outil de validation pour la
paramétrisation des processus d'aérosols dans des modeles de circulation générale
(Balkanski et al., 1993; Genthon and Armengaud, 1995b; Lee and Feichter, 1995;
Rehfeld and Heimann, 1995; WCRP workshop, 1995). La validation des modéles est
une utilisation implicite de la base de données de *'°Pb et a été, en partie, a l'origine

de sa conception. Ce chapitre présente une comparaison des données simulées par

un modgle couplé aérosol/circulation générale avec une version synthétique de la base
de données.

Comme nous l'avons vu précédemment, les données disponibles dans la base
sont assez dispersées dans I'espace et dans le temps. La résolution de la distribution
spatiale des modeles globaux de traceurs est généralement de plusieurs centaines de
kilométres. Ainsi, pour améliorer la signification d'une comparaison
mod&le/observations, la base de données a-t-elle été réduite et compressée sous la
forme d'une grille réguliere 5°x5° (latitude/longitude). Parallélement, les résultats du
modele ont été interpolés sur une grille identique (a partir d'une grille initiale irréguliére
de résolution moyenne 5.6°x3.6°). L'analyse du modéle a été effectuée en comparant
les points de grille ol les observations de la base de données réduite sont disponibles.

Le modéle couplé a été élaboré par I'équipe de Christophe Genthon, au
Laboratoire de Glaciologie et Géophysique de I'Environnement. Ce modele est basé
sur le modele de circulation générale (GCM) du LMD (Laboratoire de Météorologie
Dynamique). Les processus climatiques qui affectent les aérosols sont simulés "in line"
avec le climat lui-méme (diffusion, turbulence, convection, transport & grande éechelle
et lessivage par les précipitations). Ces différents processus ont été formulés afin de
prendre en bompte, autant que possible, les informations disponibles dans le modele
climatique initial. Les formules utilisées pour certains de ces processus (transport,
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turbulence et convection) ont déja été développées pour 'utilisation du ?2Rn comme
traceur gazeux (Genthon et Armengaud, 1995a). Ici, I'étude est complétée par
l'utilisation du 2'®Pb comme traceur d'aérosols. Contrairement au %?Rn, qui est un gaz
rare, le °Pb est trés sensible au lessivage par les précipitations. De plus I'épuisement
par décroissance radioactive dans I'atmosphere, qui est le processus unique pour les

222 A~
pertes de *Rn, est négligeable pour le '°Pb. Le modele couplé climat/aérosols et la
simulation sont décrits en Annexe 4.

2.1 La base de données de *'°Pb synthétisée

Afin d'établir une comparaison la plus fiable possible entre les observations et les
résultats simulés, la base de données a été triée afin d'éliminer les données qui ne
présentent pas d'intérét pour la validation de ce type de modéle.

Tout d'abord, l'interprétation des données de flux de dépét a l'interface eau-
sédiment en termes de flux atmosphérique étant complexe, nous avons exclu ce type
de donnée pour la comparaison. Le reste de la base de données a été réduit a partir
des critéres suivants:

- seules les données dont |la période d'observation dépasse les trois quarts d'une
année sont retenues. Si la période d'observation n'est pas représentative de I'année
entiére (par exemple, si la période de mousson est exclue dans une région soumise a
des moussons tropicales), alors la donnée est rejetée,

- certaines valeurs sont trés différentes des autres données mesurées dans des
régions voisines, soit parce que les mesures ont été effectuées sur des sites
particuliers (sites de haute montagne, reliefs isolés, phénoménes climatiques locaux,
etc.), soit parce que des perturbations ont pu affecter la mesure elle-méme. Ces
données ne sont, au mieux, représentatives que trés localement. Elles ne peuvent étre
considérées pour la validation de modéles globaux et sont exclues de ce chapitre. lI
faut toutefois noter que certains sites de haute altitude, localisés sur des hauts
plateaux (par exemple, Chacaltaya, 5200m, et Huayna Potosi, 4750m, situés sur
I'Altiplano bolivien) ou situés dans la couche limite atmosphérique locale, sont pris en

compte dans la base de données réduite, car ces données sont représentatives de
vastes étendues.
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Pour élaborer une comparaison consistante du point de vue de la résolution
spatiale, la base de données réduite a été synthétisée sur une grille 5°X5°
(latitude/longitude). La taille de point de grille a été principalement choisie pour étre du
méme ordre de grandeur que la résolution de la plupart des modéles globaux existants.
En Antarctique, les données localisées entre 85°S et 90°S ont été moyennées et
extrapolées sur la totalité de la bande de latitude (-87.5°) du fait de l'uniformité de la
région (calotte polaire) et de la convergence des méridiens.

La base de données synthétisée est représentée pour les concentrations de ?°Pb
dans I'air de surface (Figure IV.14a) et pour les flux de dep6t (Figure IV.14b)

2.2 Résultats du modéle et comparaison avec les observations

La simulation s'étend sur 36 mois, incluant 12 mois d'initialisation. Les résultats
présentés correspondent ainsi aux deux derniéres années de simulation. Pour
comparer directement les résultats du modgle avec les observations issues de la base
de données synthétisée, la grille initiale du modele est interpolée sur une grille
régulire 5°X5°. Chaque point de grillé pour lequel une valeur est disponible dans la
base de données est comparé avec le point de grille du modéle correspondant. Les
résultats de la simulation sont analysés pour les concentrations de *"°Pb dans I'air de
surface et les flux totaux de dépét (sec + humide). Afin de quantifier les écarts entre le
modeéle et les observations, nous utilisons un critére appelé pourcentage d'écart du
modeéle (p.e.m.) défini par Balkanski et al. (1993):

(Vs-Vo)

p.e.m.=100
max( Vs, Vo)

Ces pourcentages sont donnés pour tous les points de grille disponibles dans les
Figures IV.15a et IV.15b. _'

La Table IV.4 donnent les écarts moyens pour les continents, les océans et les
régions polaires. Le modele sous-estime systématiquement les concentrations de
surface de 2'°Pb. Ces erreurs sont assez faibles sur les continents, c'est-a-dire au-
dessus des régions sources. Elles sont plus importantes ailleurs, particulierement dans
les régions polaires arctiques. Si on integre ces valeurs de maniére globale, en tenant

146




0.00 002 005 010 020 030 050 070 090 1.10 150 200

-180 -120 -60 0 60 120 180

0 2 10 50 100 150 200 250 300 500 1000

4

Figure IV.14: La base de donnees synthetisee; (a) conceniration de plomb 210 dans 'air de
surface (en mBq SCM-1); (b) flux de depot de plomb 210 (en Bq m-2 an-1).
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compte de la surface respective des différentes zones, I'écart moyen de concentration
est de -19.2%. En d'autres termes, le modéle sous-estime globalement les
concentrations de surface de #'°Pb d'environ 20%.

Les écarts de flux sont positifs dans les régions sources ainsi que dans les
régions polaires. lls sont négatifs au-dessus des océans. En intégrant ces flux, tenant
compte de la surface respective des continents et des océans, on obtient un écart
moyen de flux presque nul. Méme en considérant que la comparaison modele-
observations s'effectue seulement sur une faible fraction du globe, le fait d'obtenir une
valeur proche de 0 indique que les sources choisies, c'est-a-dire le taux moyen
d'émanation du ?2Rn sur les continents non-englaces (1 atome cm?s™), sont correctes.
Cependant, la répartition spatiale des flux simulés n'est pas en accord parfait avec les

observations.

Table IV.4: Pourcentages d'écart moyens du modele (p.e.m.) régionaux (continents, océans et régions
polaires) et globaux des concentrations de 219ph dans I'air de surface et des flux de dépét. n represente le
nombre de données de la base synthétisée, dans chaque zone, utilisé pour le calcul des moyennes. Les
valeurs globales sont moyennées en fonction de la surface relative de chaque zone.

Zones p.e.m. concentration | n | p.e.m. flux de dépdt | n surface
Continents -9.8% 62 13.4% 74 | 24.2%
Océans -19.2% 113 -12.7% 10 | 63.1%
Régions polaires -34.3% 13 40.4% 21 | 12.7%
Arctique -54.1% 5 42.2% 8 5.9%

Antarctique -22.% 8 39.3% 6.8%

Globe -18.8% 0.4% 100%

Afin de mieux comprendre les déviations du modéle par rapport aux observations,
les résultats sont discutés sur une base régionale. En ce qui concerne les
concentrations de surface, des caractéristiques différentes apparaissent entre les
flancs Est et Ouest des continents. Aux moyennes latitudes, du fait de la domination
des vents d'ouest, les facades Ouest des continents sont affectées par des masses
d'air océaniques humides et pauvres en ?"°Pb. Sur les parties Est, I'atmosphere est
plus séche, Ieé précipitations généralement moins abondantes et I'approvisionnement
en 2'°Pp plus important. La Figure IV.17a montre que les concentrations de surface
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sont assez bien reproduites par le modgle sur la région orientale du continent nord-
ameéricain (p.e.m. = +2.9%) et en Australie du Sud-Est (p.e.ﬁ. = +5.3%). Les
concentrations sont, par contre, sous-estimées au Japon (p.e.m. = -18.3%), mais cette
zone ne peut étre que partiellement considérée comme continentale, du fait que les
masses d'air asiatiques qui apportent le *'°Pb doivent traverser la Mer du Japon avant
d'atteindre I'Archipel. Tandis que le transport des masses d'air s'accroit, les
concentrations sont de plus en plus sous-estimées (e.g. Nouvelle-Zélande, p.e.m. =-
33.9%). A I'Ouest des continents des moyennes latitudes, ol les vents dominants
impliquent un transport de #°Pb & trés longue distance au-dessus des océans, les
concentrations de surface simulées sont trés nettement inférieures aux observations.
C'est le cas en Amérique du Sud occidentale (Chili, p.e.m. = -55.1%), en Australie
occidentale (Perth, p.e.m. = -34.8%), en Europe de I'Ouest (p.e.m. = -25.0%) et dans
I'ouest des Etats-Unis (p.e.m. = -24.1%). |l faut toutefois noter que les zones citées
précédemment sont tout de méme fortement influencées par les apports de 2'°Pb local.
Les écarts de concentrations sont négatifs sur les océans tropicaux (p.e.m. = -40.3%)
ainsi que dans les régions polaires (p.e.m. = -34.3%).

A partir des tendances observées, il semble que l'efficacité du transport des
aérosols soit systématiquement trop faible dans le modele. Toutefois, le peu de
mesures disponible en profil vertical de ?°Pb dans I'atmosphere, indique que la
concentration en ?'°Pb dans les hautes et moyennes couches de la troposphére est
surestimée dans le modele (Figure IV.16). De plus, des études antérieures du 222Rn
dans ce modele (Genthon and Armengaud, 1995a; Jacob et al., 1996) suggérent que
le transport horizontal, le mixage vertical, ainsi que la distribution du traceur qui en
résulte, sont en accord avec les observations. Le #*Rn n'étant pas affecté par les
processus de lessivage, on peut suspecter que les formulations concernant les
processus de dépdt humide sont inadéquates dans le modeéle et sont ainsi
responsables des déviations observées pour les concentrations de 2'°Pb.

Bien que les concentrations de surface soient correctement estimées par le
modéle sur les fagades Est des continents tempérés, les flux de dépbt sont, eux,
surestimés sur ces zones (e.g. Amérique du Nord orientale, p.e.m. = +31.6%; Australie
du Sud-Est, p.e.m. = +27.3%). Globalement, les flux de dépdt sont excessifs sur les
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continents non-englacés (régions sources) et deviennent sous-estimés au fur et a
mesure que l'on s'éloigne des sources. Il est possible que les parametres qui
caractérisent le dépét dans le modéle soient systématiquement trop efficaces, mais
cette hypothese est incompatible avec le fait que la quantite totale de 2'°Pb dans
l'atmosphére soit en accord avec les observations (voir Annexe 4).

Lors d'un atelier de travail international (WCRP, 1995), réunissant la plupart des
modélisateurs utilisant le 2'°Pb comme traceur, une évaluation et une comparaison des
lessivages par précipitation dans les différents modgles d'aérosols ont été effectuees.
Un premier diagnostic suggére que le modgle du LMD a tendance a lessiver les
aérosols trop efficacement dans les basses couches de la troposphére par rapport aux
autres modeles. Inversement, le lessivage est insuffisant dans les hautes et moyennes
couches. Les mesures de l'efficacité du lessivage sont trop rares pour affirmer quels
modeles fonctionnent correctement, mais I'hypothése que le modele du LMD soit
erroné dans ce domaine reste fort probable. Le fait que les parametres de lessivage
utilisés dans cette étude soient légérement différents de ceux utilisés pour I'atelier de
travail ne résout pas le probleme. D'ailleurs, le profil vertical simulé de concentration
de 2'°Pb au-dessus de 'Océan Pacifique oriental est inversé par rapport aux mesures
(Figure 1V.16a). Cette comparaison indique bien une insuffisance du lessivage dans
la haute et moyenne troposphére a cet endroit.

En fait, cette hypothése est cohérente avec les tendances générales qui
ressortent de la comparaison entre la base de données et le modéle. Les
concentrations de surface sont globalement trop faibles. Elles restent cependant
compatibles avec les observations dans les régions ol les sources sont locales, mais
elles deviennent rapidement sous-estimées des que I'on s'éloigne de celles-ci (oceans,
régions polaires). De méme, le flux est surestimé au-dessus des continents ou le 2'°Pb
est plus abondant dans la basse troposphére que dans la haute troposphere. Lorsque
I'on s'éloigne des sources et que le trajet des aérosols devient long, le transport
s'effectue par les hautes et moyennes couches de la troposphére. Ainsi ces couches
sont-elles plus riches en 2°Pb que celles des niveaux inférieurs ot le lessivage est
prépondérant dans le modéle. On obtient donc des flux de dépot simulés plus faibles
sur les océans que ceux mesurés. Cependant, des contradictions apparaissent entre
cette hypothése et certains résultats de la comparaison, particulierement en ce qui

concerne les flux dans les régions polaires.
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Les précipitations, principal moteur du dépét des aérosols, jouent un role
prépondérant dans les valeurs de flux de 219pp_Qr, dans les modéles de circulation
générale, les précipitations ne sont pas toujours bien reproduites. Ainsi les erreurs de
simulation des précipitations vont-elles fortement influencer les flux de dépbt simulés.
Clest certainement le cas en Antarctique et en Inde ou les précipitations sont
respectivement surestimées et sousestimées par rapport aux observations. Pour limiter
linfluence des erreurs de précipitation sur le flux de dépdt, nous avons introduit un flux

simulé "corrigé", Fc, qui est défini par :

Fo- (Fs.Po)
Ps

otl Fs et Ps sont le flux et les précipitations simulés, respectivement, et Po, les

précipitations observees.

Le flux corrigé sur I'Antarctique est inférieur aux observations (p.e.m. = -38.2%).

L'excés du flux simulé sur I'Antarctique est certainement la conséquence de la
surestimation des précipitations. Le flux corrigé obtenu en Antarctique est bien en
accord avec I'hypothése générale, selon laquelle la distribution verticale du lessivage
des aérosols est inadéquate. De méme, en Inde, le flux corrigé est nettement supérieur

au flux observé (p.e.m. = +54.0%), ce qui est compatible avec I'excés global du flux de
dépét sur les continents. En revanche, I'écart du flux corrigé dans les régions arctiques
(Groenland, Svalbard) reste fortement positif. La seule différence avec le flux simulé

net est représentée par une déviation positive homogene sur toute la zone polaire,
tandis que le flux simulé est sous-estimé au Svalbard et trés en excés sur la calotte
groenlandaise. Un probleme d'origine certainement différente doit exister au niveau de

la simulation dans les régions polaires arctiques.

2.3 Conclusion
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Le 29Pb est de plus en plus utilisé pour I'étude et la calibration des modeéles de
circulation 'générate. La base de données permet l'accés a un grand nombre
d'observations, mais celles-ci ne couvrent qu'une partie limitée de la surface terrestre

et sont plus accessibles sur les continents que sur les océans. De plus, la signification
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spatiale de chacune de ces observations est assez limitée a cause des gradients
importants pouvant exister, particulierement pour les flux.

lci, pour faciliter I'analyse d'un modele d'aérosols couplé avec le modeéle GCM du
LMD, la base de données initiale de #'°Pb a été triée et mise sous la forme d'une grille
5°X5° (latitude/longitude). Moins de 4% de la grille est remplie par les données, ce qui
implique une comparaison globale du modele sur seulement une faible fraction du
globe. La vérification de I'équilibre de la balance des sources (émission de ??’Rn) et
des puits (retombées atmosphériques) de #°Pb dans le modele indique cependant que
les observations de cette base de données permettent d'élaborer une premiére
évaluation du modéle.

A l'issue de la comparaison modele/observations, il apparait clairement que les
concentrations de surface de '°Pb sont globalement sous-estimées, particulierement
lorsque I'on s'éloigne des régions sources (continents). Les flux de dépdt sont
surestimés au-dessus des continents et en déficit sur les océans. Ces tendances
générales, appuyées par la comparaison de profils verticaux de concentration
atmosphérique de #'°Pb, sont compatibles avec I'hypothése suivante: dans le modéle,
la distribution verticale du lessivage des aérosols par les précipitations est incorrecte.
Le lessivage est trop efficace dans les basses couches de I'atmosphére et trop faible
dans la haute et moyenne troposphére. Le fait que la paramétrisation du lessivage par
précipitation soit incorrecte n'est pas surprenant si on considére sa simplicité dans le
modeéle (équation 1 de 'Annexe 4) comparée a la complexité dés processus réels.
Cependant, I'analyse et le perfectionnement des formulations du modéle ne sont pas
I'objet de cette étude. Ici, il est seulement illustré comment une base de données,
synthétisée sous une forme adéquate, permet I'évaluation d'un modéle de circulation
genérale. Bien qu'incompléte, cette base de données démontre qu'elle est bien
adaptée a la validation de ce type de modeles.
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V - Application du #°Pb a I'étude des transferts

atmosphére-sédiment
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V - Application du 2'°Pb a I'étude des transferts atmosphere-

sédiment

Le 2'°Pb a été et reste toujours trés couramment utilisé pour la mesure des taux
de sédimentation récente (Goldberg, 1963; Krishnaswami et al., 1971; Bruland et al., q
1974; Benninger et al., 1975; Robbins, 1978; Dominik et al., 1981; Durham et Joshi,
1984: Oldfield et Appleby, 1984; Olsen et al., 1985 El-Daoushy, 1987; Melieres et al.,
1988: Pourchet et al., 1989; Edgington et al., 1991; Appleby et Oldfield, 1992; Joshi et |
al,, 1992; Mitchell et al., 1992; Thomson et al., 1993,...). Sa période radioactive permet I
au 2°Pb d'étre un outil complémentaire au "*C (période radioactive: 5600 ans) pour ce
genre d'étude. En effet, si ce dernier permet de faire des mesures de sédimentation sur
plusieurs dizaines de millénaires, il devient un outil imprécis pour les périodes

inférieures a 500 ans. En revanche, le 2'°Pb est bien adapté pour connaitre les taux de
sédimentation sur les 150 dernigres années. Cette période, qui correspond a
l'avénement de I'ere industrielle, a vu dimportants bouleversements des écosystémes. |
Un grand nombre de polluants provenant de I'atmosphére et des bassins versants s’est '
déposé dans les sédiments. De plus, la déforestation et I'extension des habitations et
de l'industrie hydroélectrique ont fortement modifié les taux de sédimentation de
certains systémes aquatiques. Pour toutes ces raisons, les études sur les sédiments
accumulés pendant ce siécle ont été utiles et nombreuses. Dans cette optique, le #'°Pb
a majoritairement été utilisé comme outil de mesure, mais les données de flux dans les
sédiments qui en résultent peuvent apporter d'autres informations intéressantes. Le
210py dans les sédiments a, comme un certain nombre de polluants, une forte
contribution d'origine atmosphérique. Le flux a l'interface eau-sédiment différe, dans

certains cas, du flux atmosphérique, du fait des différents processus inhérents aux
systémes aquatiques. Ces deux flux de dépdt sont cependant en relation plus ou moins

étroite, selon le type de réservoir. Le nombre important de données de 219pp disponible
dans les sédiments permet une étude globale de cette relation par une comparaison
avec les données de flux atmosphérique. Le but de ce chapitre est de faire une

comparaison statistique entre les flux a linterface eau-sédiment et les flux
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atmosphériques mesurés directement en collecteurs artificiels. Cette étude s'effectue
en dissociant quatre grandes classes de réservoirs aquatiques‘(grands lacs, zones
cotieres, océans profonds, petits réservoirs) soumis a des processus de sédimentation
trés différents. La comparaison ne s'effectue que pour les données de I'hémisphére
nord, car il n'y a que peu de valeurs de flux eau-sédiment disponibles dans
I'némisphére sud.

Les articles en annexes 5 illustrent l'utilisation du ?"°Pb dans I'étude de la
sédimentation récente. lls sont relatifs a I'étude de la sédimentation du lac Titicaca et
de petits lacs glaciaires de la Cordillere Orientale (Bolivie).

1. Le ?°Pb dans les sédiments

Le sédiment est le collecteur, mais |la présence d'eau entre I'atmosphere et la
surface du sédiment peut grandement affecter la contribution du flux de 2'°Pb
atmosphérique au niveau du sédiment. Comme pour les sols, le 2'°Pb a deux origines
dans les sédiments: le 2'°Pb d’origine atmosphérique (dit “non supporté”) et le?'° Pb
supporté par le #?°Ra contenu dans la matrice du sédiment. Comme nous I'avons vu
dans le chapitre Il (Méthodologie expérimentale), les techniques de mesure et de calcul
du dépot de 2'°Pb dans les sédiments sont identiques a celles utilisées pour les sols.
Le flux de ?"°Pb non-supporté a l'interface eau-sédiment est déduit de I'activité totale
non-supportée intégrée sur toute la carotte. L’intérét que présente cette technique est
que le flux estimé représente bien le flux a l'interface eau-sédiment, méme lorsque le
sédiment a été perturbé par des mixages verticaux aprés dépot.

Des processus complexes relient le flux eau-sédiment au flux atmosphérique. Le
flux de #'°Pb a l'interface eau-sédiment a différentes origines:

- le 2°Pb non-supporté issu de I'atmosphére, directement déposé a la surface de I'eau
et qui migre jusgu'au fond, associé aux particules,

- le 2%Pb non-supporté issu du dépdt atmosphérique sur la surface du bassin versant
et qui se déverse dans l'eau par les processus d'érosion,

- le #'°Pb supporté provenant des sédiments allochtones (érosion, apports par le
vent),

2 ra ra ’ .
- le 2'°Pb généré par le **Ra dissous dans la colonne d'eau.
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Ces apports sont en grande partie transférés vers les sédiments, bien qu'une
partie puisse étre perdue par I'exutoire du réservoir. Apres dépdt, le 219Pp peut étre
redistribué par les différentes perturbations affectant le sédiment.

Tous ces mécanismes affectent la transmission du flux atmosphérique vers le
sédiment d'une maniére qui dépend, en grande partie, des caractéristiques propres au
réservoir d'eau. Pour cette raison, nous différencions quatre classes de réservoirs
aquatiques: I'océan profond (bassins, fosses,...), les zones cotieres (baies, estuaires,
fiords, marges continentales, ...), les grands lacs, et une quatrieme catégorie de petits
réservoirs rassemblant les petits lacs, les étangs, les marais et les tourbiéres. Les
sédiments présentent les mémes avantages que les sols: un acces a une donnée de
flux annuel (moyennée sur plus d'un siécle) a partir d'un petit nombre de mesures. De

plus, un grand nombre de sites sont accessibles dans le monde.

2. Commentaires sur les flux a I'interface eau-sédiment: un apercu des

transferts atmosphére-sédiment

Les flux ont &té mesurés 2 l'interface eau-sédiment sur beaucoup de sites (Figure V.1).
lls montrent des variations considérables s'étendant de moins de 50 Bq m? an™ & plus
de 1000 Bq m?2 an™. Ce large spectre est ia conséquence des nombreux processus qui
sont impliqués dans le transfert et le dépét du *°Pb a linterface eau-sédiment. La
question qui nous intéresse ici est celle de savoir si, en dépit de ce large spectre
observé, il est possible d'extraire des informations concernant le flux de dépot
atmosphérique. Pour cela, nous n'analysons pas la distribution géographique des
valeurs, mais nous commentons les histogrammes de distribution des données
relatives aux différents types de réservoirs et nous les comparons a I'histogramme des
flux atmosphériques obtenus & partir des collecteurs artificiels. Cette approche permet
de faire ressortir les différences de comportement entre ces réservoirs. On pourra
montrer, par ce biais, quelles sortes de réservoirs sont les plus adéquates pour la
reconstruction du flux de dépét atmosphérique.

Les quatre‘classes de réservoirs étudiées ici sont, plus précisément:

- 'Océan Atlantique profond (bassins et fosses),
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Figure V.1: Loclisation des données de flux de dépét de *'°Pb non supporté 2 l'interface eau-sédiment.
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- les zones cotigres (estuaires, fjords, baies et marges continentales),

- les grands lacs laurentiens,

- les "petits" réservoirs incluant les lacs dont la surface n'excéde pas 700 km?. Dans
cette classe, nous incluons des lacs de taille relativement importante, tels que le lac
Léman (Suisse), le lac Biwa (Japon) et le lac de Constance (Allemagne), mais aussi
les petits lacs, étangs, tourbiéres et marais.

La comparaison entre ces quatre types de réservoirs est restreinte a I'némisphere
nord & cause du manque dinformations disponibles dans I'hémisphere sud.

La Figure V.2 représente les histogrammes des mesures de flux relatives aux
collecteurs artificiels dans 'hémisphére nord (Figure V.2a) et a la totalité des mesures
dans les sédiments pour le méme hémisphere (Figure V.2b). L'échelle est différente
dans les deux histogrammes, car il existe un nombre de mesures bien supérieur dans
les sédiments, ce qui conduit a une meilleure distribution statistique. La majorité des
données est localisée autour de valeurs similaires pour les deux diagrammes, entre 50
et 250 Bq m? an™. Toutefois, la distribution pour les sédiments atteint des valeurs bien
supérieures (>1000 Bq m? an™) aux flux reportés a partir des collecteurs artificiels, qui
ne dépassent pas 500 Bq m? an™. L'histogramme de la Figure 15b a été divisé en

quatre histogrammes correspondant a chaque classe de réservoir (Figure V.3).
2.1 Les Grands Lacs

Deux caractéristiques apparaissent dans la figure V.3a: la composante atmosphérique
du 2'°Pb est clairement visible (distribution maximum entre 50 et 250 Bgm an ),
néanmoins de forts flux sont enregistrés en grand nombre (s'étendant de 250 a plus
de 1000 Bq m an™). Cette large distribution des valeurs résulte de la grande variété
dans les mécanismes de dépot sédimentaire. Dans ces grandes étendues d'eau, de
fortes énergies sont mises en jeu au niveau de ces mécanismes (courants d'eau
profonds, etc..). La valeur moyenne du flux mesuré dans les sédiments (298 Bq m? an’
") est nettement supérieure a celle du flux atmosphérique moyen mesuré dans la partie
nord-est des Etats-Unis (155 Bq m* an™), ce qui indique une forte part dimportations
de sédiments allochtones.
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Figure V.2: Histogrammes des flux de dépét de *°Pb dans I'némisphére nord (a) mesurés en collecteurs
artificiels a l'interface atmosphére-sédiment et (b) mesurés a l'interface eau-sédiment (tous types de
réservoirs confondus); les flux supérieurs a 1000 Bq m? an™ (compris entre 1000 et 4000 Bq m™ an™’) sont
rassemblés sur une seule barre.
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Figure V.3: Histogrammes des flux de dépét de *°Pb a l'interface eau-sédiment dans I'hémisphére nord
(a) dans les grands lacs laurentiens, (b) dans les zones cétieres, (c) dans I'Océan Atlantique profond et
(d) dans les petits réservoirs; les flux supérieurs & 1000 Bq m2an™ (compris entre 1000 et 4000 Bq m? an™)
sont rassemblés sur une seule barre.
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2.2 Les zones coétiéres

Les flux observes ici (Figure V.3b) sont supérieurs & ceux des trois autres types
de réservoirs, avec une majorité de valeurs comprises entre 100 et 450 Bqm®2 an™. La
composante du flux atmosphérique apparait largement distordue du fait des forts taux
de sédimentation en vigueur sur les zones cétiéres. Cette sédimentation est la
consequence de la forte contribution de I'érosion, principalement par les apports des
cours d'eau: les sédiments allochtones sont collectés sur les larges superficies des
bassins versants oli le ?°Pb non-supporté (i.e. atmosphérique) est déposé. Les valeurs
moyennes des flux mesurés montrent une différence entre les marges continentales
(qui incluent les plateaux, les pentes et les canyons) et le reste des sites cétiers (baies,
estuaires et fiords). La valeur moyenne des flux obtenus sur les marges continentales
(370 Bq m*® an™) est intermédiaire entre celle des autres sites cétiers (550 Bq m2 an™)
et celle obtenue dans les océans profonds (111 Bqg m2 an™).

2.3 Les océans profonds

L'histogramme du flux (Figure V.3c) présente une distribution symétrique et un
faible écart des valeurs. La plus forte contribution se situe entre 50 et 150 Bq m? an™'.
Elle exprime une caracteéristique, commune & tout I'océan, au niveau des mécanismes
gouvernant le flux de dépdt (sources, transport et dépét). Le flux moyen calculé (111
Bqg m? an™) apparait plus fort que le flux atmosphérique moyen observé ou estimé sur
I'Océan Atlantique Nord (50 Bq m? an™ estimé par Cochran et al. (1993); 60 Bq m2 an™'
mesuré a Madeire par Carvalho (1990)). Cette valeur moyenne est certes proche du
flux mesuré aux Bermudes (115 Bq m? an™), qui sont sous l'influence du continent
nord-ameéricain, mais I'essentiel des données dans les sédiments a été mesuré dans
la partie orientale de I'Océan Atlantique Nord. Ces faits supportent donc bien

I'existence d'une source additionnelle de 2'°Pb. Comme le souligne un certain nombre
d'auteurs (Robbins, 1978; Cochran et al., 1990), la contribution majeure dans le flux de
dépdt de ?"°Pb au fond des océans provient du ?°Ra dissout dans la colonne d'eau et
distribué de maniére relativement homogéne.

2.4 Lacs, étangs, tourbiéres et marais
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Ces réservoirs représentent la majeure partie des sites de mesures dans les
sédiments. Les flux sont distribués assez régulierement (Figure V.3d) avec un
maximum de valeurs autour de 100 Bq m? an™. Comparée aux trois autres classes de
réservoirs, la distribution du flux eau-sédiment apparait plus proche de la distribution
du flux atmosphérique:

- le flux moyen calculé (162 Bq m* an™) est proche du flux atmosphérique moyen
calculé (142 Bq m? an™) pour tout I'némisphére nord,

- comme c'est le cas pour les mesures du flux en surface, la plupart des données
sont situées entre 0 et 250 Bq m? an™', avec un maximum entre 50 et 150 Bq m* an™.

Toutefois de trés fortes valeurs (>500 Bq m? anl ) existent, mais leur
représentativité statistique est trés faible. Notons aussi que l'importante contribution
des faibles valeurs (<50 Bq m? an’) peut résulter de la grande quantité de valeurs
issues des mesures effectuées en Scandinavie ol le flux atmosphérique est assez
faible comparé aux moyennes latitudes nord.

Des caractéristiques, souvent communes aux différents réservoirs compris dans
cette classe, peuvent expliquer, en partie, pourquoi la distribution du flux se rapproche
le plus de celle des flux de dép6t a la surface, comparée aux trois autres classes de
réservoirs: |

- des plus petites quantités d'eau impliquent moins d'énergie dans le transport et ainsi
moins de perturbations dans les processus de dépét (a I'opposé des grands lacs),
- la production de 2"°Pb généré par le*® Ra dissout dans I'eau est négligeable (a
I'opposé des océans),

- les taux de sédimentation sont généralement plus faibles que pour les autres
classes de réservoirs (a I'exception de I'océan profond), particulierement quand les
mesures sont effectuées au centre du lac, dans les tourbiéres ou les marais, ou la
contribution des sédiments originaires du bassin versant est moins importante.

Néanmoins, il faut rappeler que des différences notables exitent souvent entre les
données individuelles de flux eau-sédiment et le flux atmosphérique local, méme dans

cette derniére catégorie de réservoirs.
2.5 Comparaison entre les quatre classes de réservoirs

Les résultats montrent clairement que, dans trois des quatre types de réservoirs,
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le flux de *°Pb a linterface eau-sédiment différe significativement du flux
atmosphérique.

Dans l'océan profond, la contribution principale dans le flux de dép6t ne provient
pas du flux atmosphérique a la surface de I'océan, mais résulte de la désintégration du
226Ra dissout présent dans I'eau de mer. Dans les sites cotiers, la grande quantité
d'apports de sédiments issus du bassin versant explique, en grande partie, pourquoi
les valeurs de flux sont bien plus fortes que les apports atmosphériques. Les grands
lacs présentent une grande variété de processus sédimentaires ayant pour
conséquence une forte dispersion des valeurs de flux.

A la différence des trois classes précédentes, la derniére classe de réservoirs
(lacs, étangs, tourbiéres et marais) montre une distribution du flux plus comparable a
celle du dépdt atmosphérique. Une caractéristique commune a ces réservoirs d'eau est
leur petite taille et leur faible budget énergétique. Les marais et les tourbiéres
apparaissent comme étant les meilleurs types de sites, pour estimer le flux
atmosphérique, & cause de leur faible épaisseur d'eau, de I'absence d'érosion et de
leur trés faible budget énergétique (absence de courants). Néanmoins, un choix
attentionné du type de lac (petite taille) et du lieu d'échantillonnage (centre du lac avec
faible taux de sédimentation), peut donner une estimation correcte du flux
atmosphérique.
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VI - Conclusion générale

Ce travail montre I'utilité des données de 2'°Pb d'origine atmosphérique dans
Ienvironnement pour I'étude du climat et du cycle des aérosols.
Les mesures de flux de dépét de 2'°Pb effectuées au laboratoire dans différents

milieux (collecteurs artificiels, sols et neige) ont permis d’enrichir le nombre important i
mais insuffisant des données existantes. Elles donnent aussi acces a une analyse de I
phénomenes climatiques locaux. Les trois principales méthodes utilisées ici ont des i
caractéristiques différentes mais complémentaires pour la mesure du flux de dépdt de |
210pp 3 la surface terrestre. La méthode directe (pluviométre artificielle) est, a
l'évidence, la plus fiable, et permet d’accéder au cycle saisonnier mais elle nécessite
des mesures en continu pendant toute la période d'observation (un an minimum en ce
qui nous concerne). Les deux autres méthodes (sols et neige) offrent I'avantage d'un
échantillonnage rapide, donnant accés a de longues périodes d'observation
(supérieures a un siécle) si le collecteur naturel n'est pas perturbé pas des processus
externes (érosion, accumulation, fonte de la neige,...). Un choix judicieux du site de

prélévement est donc nécessaire pour minimiser ces perturbations. La mesure du 21%Pp
dans les couches d’hiver de neige donne seulement accés a une estimation du flux
annuel, mais elle permet d’élargir ce type d'étude aux glaciers tempérés, soumis a une
fusion estivale. Certains types de sédiments (petits lacs, étangs, tourbigres et marais)
peuvent aussi permetire une bonne estimation du flux atmosphérique si un choix '
attentionné du site de prélévement est effectué, ainsi qu'un nombre suffisant de
prélévements. La comparaison entre les différentes méthodes de mesure indique que,
lorsque une bonne couverture spatiale du flux atmosphérique annuel associée a un
échantillonnage rapide sont nécessaires, un bon compromis entre vitesse et efficacité

correspond aux mesures dans les sols et la neige.

Ce travail se focalise sur linterprétation de la distribution spatiale des
concentrations de 2°Pb dans I'air de surface et des flux de dép6t. Ces données ont été
rassemblégs dans une base regroupant les mesures effectuées au cours de ces quatre

dernieres décennies. La couverture spatiale des mesures disponibles se révele
largement incompléte, mais permet toutefois une analyse en terme de sources,
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transports et mécanismes de dépét sur une large partie du globe.

L'influence des sources est clairement visible lorsque I'on cbmpare les écarts des
valeurs de concentration dans l'air de surface sur les continents (variant de 0.2 & 1.1
mBq SCM™) ot les sources de *?Rn sont effectives, avec celles au-dessus des océans
(variant de 0.01 & 0.3 mBq SCM") et des régions englacées (variant de 0.02 4 0.2 mBq
SCM™), ou les sources d&** Rn sont négligeables. En premiére approximation, la
distribution spatiale du #°Pb dépend principalement du caractere zonal de la circulation
atmosphérique associé avec la répartition des sources. La distribution en latitude
(concentration et flux) reflete, en grande partie, la proportion des sources sur la bande
de latitude. La distribution en longitude résulte surtout de I'origine des masses d'air (air
continental enrichi; air océanique appauvri), dépendant elle-méme du sens de la
circulation zonale (vents d'ouest, alizés, ..). La dissymétrie observée entre les
hémispheéres nord et sud concernant la quantité de *'°Pb (concentration et flux) résulte
de la répartition inégale des continents non-englacés entre ces deux hémisphéres. Les
précipitations (neige et pluie) représentent le principal mode de dépdt du #'°Pb, excepté
dans les zones désertiques ol le dépot sec est prépondérant. Le role des précipitations
est bien illustré en Antarctique, ol les concentrations dans l'air de surface sont
homogénes et ol un fort gradient d'accumulation de neige existe entre la cote et
l'intérieur du continent. La, le flux de dépdt est linéairement dépendant des
précipitations.

La base de donnée de ?'°Pb a été synthétisée afin d’étre le mieux adaptée a la
validation de modéles de circulation générale (GCM). Elle a permis la calibration du
modele couplé climat/aérosols développé au Laboratoire de Glaciologie. A l'issue de
la comparaison modele/observations, il apparait clairement que, dans le modéle, les
concentrations de surface de ?'°Pb sont globalement sous-estimées, particuliérement
lorsque l'on s'éloigne des régions sources (continents). Les flux de dépdét sont
surestimés au-dessus des continents et en déficit sur les océans. Ces tendances
générales, appuyées par la comparaison de profils verticaux de concentration
atmosphérique de ?'°Pb, sont compatibles avec I'nypothése suivante: dans le modéle,
la distribution verticale du lessivage des aérosols par les précipitations est incorrecte.
Le lessivage est trop efficace dans les basses couches de I'atmosphére et trop faible
dans la haute et moyenne troposphére.

Le classement des données de flux eau-sédiment de ?'°Pb selon quatre différents
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types de réservoir d'eau a permis d'identifier des fonctionnements distincts de
transferts de 2'°Pb entre 'atmosphére et les sédiments. Cette étape a été réalisée en
comparant la distribution des flux eau-sédiments dans chaque réservoir avec celle des
flux de dépét air-surface. Dans trois types de ces réservoirs (océan profond, grands
lacs et zones cdtiéres) la distribution du flux différe significativement de celle du flux
atmosphérique. Ceci est la conséquence de processus internes (**Ra dissout dans
l'océan, mécanismes de redistribution dans les grands lacs, forts taux de sédimentation
dans les zones cétiéres). La derniére classe de réservoir (lacs, étangs, tourbiéres et
marais) présente une distribution des données relativement comparable a celle du flux
atmosphérique mesuré dans les collecteurs artificiels.

En derniére conclusion, il apparait que la couverture spatiale de la base de
donnée n'est que trés partielle. En effet, de vastes régions du globe restent tres peu
documentées. Les moyennes zonales sont particulierement pauvres en données dans
les régions équatoriales et tropicales. Un manque important de données concernant
les concentrations dans l'air de surface existe au Moyen Orient, en Asie Centrale (de
I'Europe de I'Est & la Mer du Japon), en Afrique, en Asie du Sud-est (excepté au Japon)
et en Amérique du Sud (excepté la cote Ouest). En ce qui concerne les flux de depdt,
les mémes lacunes existent, mais celles-ci sont effectives dans I'ensemble de
I'Amérique du Sud. Les données océaniques sont rares aussi bien en ce qui concerne

les concentrations que les flux.
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| Annexe 1

Radioactivité en Antarctique: Dépdét et Distribution
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ABSTRACT:_Stz.itlstical analysis of the deposition of radionuclides in Antarctica reveals
a structured dls_tnbution. Local drift redistribution and the snow surface roughness disturb
the representativeness of samples and produce a nugget effect. Nevertheless Principal
Con:ponnent Analysis of '"_Cs versus temperature and accumulation account for 66% of fhe
E?vti' va.nance on the. first inertia axis and 94% on the plane 1-2. The correlation between
Cs and accumulation shows two sub-populations: the first concerning the stations with
a mean annual temperature above -21°C, for which a strong correlation is found, and the

secor?q for locations with temperatures below -21°C which give a lower correlat’ion Th
transition area is located at the change of slope of the polar plateau. o
1 tT‘};e ‘ﬂ}l:thf ?Pb varies from 0.9 to 8.2 Bq.mz2y". The values are strongly

correlated with the accumulation 1 i isi r
commaiec wib (e ace Val-iogmn,llr:mcl the spatial structure is surprisingly well-structured
The same mechanism governs the deposition of artificial and natural tritium, but

clearly differs from that of other radionuclides associated with particulate materia.[’

The "dry fallout" accounts for between 60 and 80% of the total fallout foa: the

artificial radionuclides and around 40% for *'°Pb. This difference is likely related to a

tropospheric fraction for 2'°Pb,

T g o 137 . *
The deposition of *'Cs over Antarctica is 885 TBgq, and represents 0.09% of the

total deposition of this radionuciide in the worid.

hDesplte the isolated locatjon and the regulations governing this protected area,
?ver the }ast fqrty years, the radioactive contamination of Antarctica by artificial long-
ived radionuclides has been ten times greater than for natural radionuclides .

RESUME: Distribution des retombées de ""’Cs et des autres radionucléides en
Antarf:riq[ue. 'L'analyse statistique des retombées de radioisotopes en Antarctique montr
une distribution structurée. La redistribution par le chasse-neige et les irrégularitées de le
surface de la m_eige perturbe la représentativité des échantillonnages et induit un bruit da
fond.r Néanmoins, l'analyse en composantes principales du '*’Cs en fonction de 12
ieljrnper_ature et de l'accumulation extrait 66% de la variance totale sur le premier axe
dinertic ot 95% sur le plan 1-2. La corrélation entre le '*’Cs et I'accumulation révéle dc—a;x
Sous—p()'p}llatlonSI une premiére pour les stations dont ia température moyenne annueile
est su})erleure_ a -21°C, et pour laquelle une forte corrélation existe. une seconde. pour les
‘Eemperatures inférieures a -21°C, beaucoup moins liées. La zone d:a transition co,rl;es d
a la rupture de pentezgu plateau Antarctique. 2
- L]e flux de Pb varie de 09 4 82 Bam™a'. Il est trés fortement li¢ &
accumuiation, et sa repartition spatiale est révélé par un variogramme omnidirectionnel
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tres structuré.

o Le meéme mecanisme gouverne ia déposition du tritium naturel et artificiel, mais

il differe clairement des autres radionucléides supportés par des matériaux partibuiaires
. Les "retombées séches" sont particuliérement importantes en Antarcti ue-:

puisq ul'elles représentent entre 60 et 80% du dépbt total pour les radionucléides artiﬁciqels

et environ 40% pour le *'°Pb. Cette différence peut étre associée a l'existance d'unE;

fraction troposphérique pour ce dernier radioélément.
Le dépdt de '’’Cs en Antarctique est de 885 TBq et représente 0.09% du dépot

mondial.

Malgré son isolement géographique, et son statut de continent protégé, on peut
observer que, pour ies 40 derniéres années, ia contamination par ies radionucléides
artificiels a vie longue est environ 10 fois plus forte que celle induite par les

radioéléments naturels.

INTRODUCTION :

A number of atmospheric thermonuclear tests conducted between 1953 and 1980,
mostly in the northern hemisphere, have injected large quantities of artificial radionuclides
into the upper atmosphere and stratosphere. These radionuclides are transported from their
sources to Antarctica. During transport they are subject to the usual removal processes.
Because of the well known arrival dates, they serve as characteristic reference levels in
snow and are currently used in glaciological studies to determine the average rate of snow
accumulation over the last 40 years . The artificial and natural radionuclides present in
the ice sheets of the polar regions have been also widely used as atmospheric tracers to
understand the transport and circulation of continental, tropospheric and stratospheric air
masses (Wilgain et al, 1965 and Feely et al, 1966 etc.).

The behaviour of fission products depends upon the latitude, the altitude, and the
season in which they were released. Fission products introduced into the equatorial
stratosphere spread rapidly in the latitudinal band of injection but migrate slowly towards
the pole (Picciotto and Wilgain, 1963). The concentration of these artificially produced
radionuclides in Antarctic and sub-Antarctic areas is controlled by their long range
transport from mid-latitudes. For tropospheric transport, 2 30 day transit time of the air
masses from distant continental regions to the South Pole has been suggested by
Maenhaut et al (1979).

Thus, the use of airborne radionuclides as atmospheric tracers has been
demonstrated (Junge, 1963; Rama, 1963; Lambert et al, 1966 and 1983; Kolb, 1970,
Luyanas et al, 1970; Telegadas, 1972; Poet et al, 1972; Moore et al, 1973; Reiter, 1978,
Maenhaut et al, 1979; etc.) but after reaching Antarctica, the process of deposition or
fallout of these radionuclides is not uniform and the factors controlling their deposition
or spatial distribution and the role of accumulation, wind and local topographic conditions
are not completely understood.

The insufficient data in regards to particular radionuclides have restricted the
studies to determine detailed spatial variations, and factors responsible for these variations
and the processes of deposition, i.e. dry or wet deposition. Initial elements related to the
structure of the spatial correlation and indicative maps have been proposed. The present
paper aims to show the distribution pattern for natural and artificial radionuclides over
Antarctica. An attempt has also been made to compute the total budget of *'Cs fallout,

from 1955 to 1980.

EQUIPMENT AND METHOD:




.

After melting and filtration (Delmas and Pourchet, 1977), the snow samples from
different stations in Antarctica (Fig. 1) were analysed for total beta activity (Pinglot and
Pourchet, 1979) over several years. These filters, taken together, were analysed by gamma
spectrometry using a specially designed low background germanium detector (Pinglot and
Pourchet, 1994) in order to identify the total content of cesium and other radio-isotopes
from nuclear bomb tests, among the natural radioactivity. The available data of the total
fallout of '*’Cs, *Sr, *H and other radionuclides and fluxes of *'°Pb, compiled from
Lambert et al, 1983; Sanak, 1983; Bendezu, 1978; Koide et al, 1979 and 1981, Jouzel et
al, 1979; Raisbeck et al, 1981, 1987, 1990 and various others sources, or generated by us,
are given in Table 1a and 1b. The specific activities were corrected for decay back to the
deposition time. The accuracy of our measurement is about 20 % for *’Cs, *'°Pb and
about 100 % for*"'Am, ***Ra, and ®'Th.

In Antarctica, the physical variables, like accumulation, temperature, altitude or
distance to the coast, are strongly linked (Young et al, 1982 and Pettre et al, 1986). For
this reason, in a first step, we correlated the radionuclide distribution mainly with the
accumulation. Single linear regression analyses were performed between radionuclides
and this parameter. As a complement to this classical statistical studies, EDA (Exploratory
Data Analysis) and spatial geostatistical investigations have been performed on the set of
radionuclide data. These experimental variograms computed from the observations are
fitted (least squares method) by a set of theoretically acceptable functions, referred to as
models: exponential, Gaussian, spherical, power. During such fitting, it is important to pay
attention to:

- the value of variogram for zero lag, i.e. the so-called nugget effect: this is the residual
variability between neighboring samples, variability which cannot be removed even by
sampling at smaller distances.

- existence of a sill for the variograms. If any, this sill should be the statistical variance.
- lag a for which the sill is reached, so called "range" or "influence zone"

- anisotropies, for variogram behaviour depending on the direction.

As a verification process, the variographic analysis of altitudes shows no nugget
effect (meaning accurate measurements, without variability over very small distances),
and easy to fit experimental variograms. |

RESULTS :

Distribution of radionuclides:

The fluxes of radionuclides, at a given location in Antarctica, depend on the
concentration in the atmosphere, the source region, stratosphere-troposphere exchange,
transport and deposition processes, i.e., either wet or dry deposition, and post depositional
changes. Recent snow cover (less than 50 years) is currently dated by total beta
radioactivity. The first significant increase of radionuclide content is observed in January
1955 (Picciotto and Wilgain, 1963) and corresponds to the arrival of the Ivy and Castle
series tests conducted in 1953. This increase in total beta activity due to artificial
radionuclides, mainly >'Cs and *°Sr, is about 20 times higher than the natural activity

level, mainly due to 2'°Pb. The highest recorded activity was in 1965 and must have
resulted from the stratospheric transfer of debris from the Dominic and USSR test series,
The short term temporal variations in the fallout of radionuclides have been discussed by
many workers (Wilgain et al, 1965, Lambert et al, 1977 and 1990; Merlivat et al, 1977,
Jouzel et al, 1978; Koide et al, 1979; Maenhaut et al, 1979) and therefore we will discuss
here the spatial distribution of the total fallout of artificial radionuclides covering the total
duration of atmospheric nuclear tests, and fluxes of natural radionuclides.

Table 1 shows significant variations in the rates of accumulation, temperature,
altitude and fallout of radionuclides. While the rate of accumulation varies by a factor of
30 , the fallout of *'Cs (between 1955 and 1980) varies by a factor of no more than 17,
and the ?'°Pb fluxes by a factor of 6.

Over all of Antarctica, the total contamination by '*’Cs for the deposition time
(corrected for radioactive decay) varies from 17 Bq.m? (Ross Ice Shelf, station F9) to 174
Bq.m? (DB) and could fit a lognormal distribution, with a tail for high values over 120
Bq.m> The median of 54 Bq.m? lies 10% below the mean value of 60.2 Bq.m?,
revealing the asymmetry (B1 Pearson of 2.45). 75% of the sample values are below 74
Bq.m?, and 90% are below 95 Bq.m™. The three highest values which greatly exceed the
other samples, are located at D53, K105 and DB. The data fit table 1 well on a half-
normal probability plot. )

Along the Dumont D'Urville - Dome C (DDu-DC) axis, which possesses the highest
number of values, total contamination is linked to the accumulation by relation 1:

Y (cesium) = 0.12 X (accu) + 355 p=0.65 (1)

Assuming the conservation of the linear relation, the extrapolation for null
accumulation gives an estimate of *’Cs "dry deposition" of 35.5 Bq.m™. In this local
study, this dry deposition represents 56 % of the total deposition of *'Cs.

The linear regression of *’Cs versus accumulation for yields all samples a
constant value (interpreted as dry deposition) of 49 Bq.m™ and a regression coefficient
of 0.0649 '*'Cs per unit of accumulation (p = 0.34). The mean value of dry deposition
represents, for all samples, 82% of the total deposition. The relative low correlation
coefficient may be due to :

1- The dispersion of the data. The dispersion of these values is caused by the fact that
the meteorological regimes differ from place to place.

2- The accuracy of accumulation and deposition measurements. The uncertainty in the
accumulation measurement can generally be neglected compared to the uncertainty in
7Cs measurements.

3- The representativeness of the samples: samples from ice cores or pits have small
cross-sections and their representativeness strongly depends on local relief (sastrugi,
dunes) and drift redistribution. At two. stations: South Pole (SP) and Dome C (DC), the
order of magnitude of effects (2) and (3) has been estimated. For these two stations,
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Interpolation on a regular grid is fitted as the solution of a linear system, which
minimizes the estimation variance.

The isoline maps of radionuclides show large-scale structures, which must not
be interpreted to be as smooth as they appear due to the limited number of samples
available.

The maps have been established on the basis of square kriged blocks of
250km * 250km, and reported on a mask of such squares representing the antarctic
continent and its ice shelves.

The "¥’Cs map (Fig.7) shows the significant increase on the eastern border,
reaching 100 Bq.m?, and several peaks for DC. On this quadrant, the ¥7Cs map is
rather similar to a rough map of the elevation gradient. The values around the pole are
rather low.

The kriged ¥Cs is above 90 Bq.m™ for 14 squares, or 875 000 km? . Fourteen
squares on the plateau (875 000 km? ) have a kriged value less than 50 Bq.m™ . Forty
four blocks, i.e. 2 750 000 km® have estimated values of 137Cs between 60 and 80
Bq.m™.

An average of 885 TBq of '*’Cs deposited in the Antarctica has been
estimated by the block kriging. This value is of course different from the average
value of samples multiplied by the area, since the samples were highly clustered.
Taking the total world "*’Cs fallout at the time of deposition , between 1954 to 1980,
as 95* 10" Bq (Cambray et al, 1981), the total flux of *’Cs in the world is 1860
MBq km. This suggests that the total '*’Cs flux over Antarctica is 3.5% of the mean
total flux of the world, and the deposition of ¥’Cs in Antarctica represents 0.09% of

the total deposition in the world.

Strontium 90:

The zero correlation coefficient of **Sr versus temperature masks the lack of a
relationship in the case of 3 samples J9, D50, D72, with low”Sr ({110 Bq.m?),
and the linear relation with a correlation coefficient around 0.90 for the 6 samples
which have **Sr above 140 Bg.m™ .

At two stations (J 9 and D 80), where we have measurements of both *°Sr and
137Cs. the ratio is respectively 1.1 and 2.1 (mean values :1.6 ). Theses ratio are not
different from the global atmospheric ratio of 1.6 (Volchok et al, 1971; Eisenbud,
1987), and it is not possible to deduce a possible partitioning between these two
radionuclides.

Eight stations analyzed both for ’°Pb and *°Sr show a correlation of 0.89.
Considering the set of these bivariate scatterplots, the analyses of stations D50, D72
and J9 requires scrutinization.

In previous attempts, Lambert et al (1971), Volchok (1965) and Wilgain (1970)
computed the budget of *°Sr over Antarctica. Volchok (1965), by extrapolating HASL
data, found 666 TBq of ®°Sr up to Jan. 1965, and Wilgain (1970), assuming that S
deposition varies linearly with water accumulation, computed 1184 TBq of *Sr up to
the beginning of Jan. 1964. Lambert et al (1971), taking a constant value of *Sr
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deposition obtained 925 TBq as of Jan.1964 for the Antarctica continent excluding the
Antarctic Peninsula.

Lead 210:

The atmospheric concentration of *'°Pb, a long-lived daughter radionuclide (half
life 22.3 years) of radon, depends on its generation through radon decay and its
removal by atmospheric scavenging processes. The lack of radon sources in Antarctica
and the time required for air to move from continental areas to this region results in
low radon (and its daughter nuclides) concentrations in Antarctica.

The origin of *'°Pb over Antarctica has been widely discussed . Lambert et al
(1966) initially suggested an essentially stratospheric origin for 2'°Pb at South Pole,
based on a good correlation between *'°Pb and fission products over South Pacific and
Antarctica, but in 1983 they (op cit.) stated a tropospheric origin for *°Pb. Based on
the correlation between *'°Pb and the stratospheric radionuclides "Be and '*’Cs (and the
high level of *'°Pb at South Pole compared to Punta Arenas), Maenhaut et al (1979)
suggested transport of *'°Pb to the Antarctic interior through the lower stratosphere and
(or) upper troposphere during the austral summer. The almost equal residence time
(5.5 days) of *'°Pb and **Rn over the subantarctic ocean, for the whole troposphere,
suggests rapid transport of these radionuclides from their remote continental sources
and this transport of nuclides from mid-latitudes towards Antarctica is not through the
lower troposphere (Lambert et al, 1990).

In firn, the total amount of *°Pb (A) is the result of an equilibrium between the
atmospheric flux (9) and radioactive decay after deposition. With a constant
atmospheric flux, we have the relation (2):

G =1A (2

where A is the radioactive constant of *'°Pb.

The fluxes are calculated from the continuous vertical profiles of 2°Pb
concentration . The quantities measured in each sample along the profile are summed
and relation (2) is used to convert the deposition into a flux.

Another method to determine fluxes consists of extrapolating the different
values measured in the profile to the surface. This makes it possible to deduce a mean
concentration (C) at the snow surface linked to the flux by the relation (3):

@=C* (3)

where P represents the mean net annual accumulation on the site.
The observed fluxes vary from 0.9 to 8.2 Bq.m™2y", and are strongly correlated

to the accumulation (p = 0.80). The regression equation is given by relation (4)
below:

Y (*°Pb) = 0.01164 X (accu) + 1.2785  (4)
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Mount Erebus, an active volcano, has been considered as a source of the
elevated levels of *'°Pb in McMurdo sound (Crozaz et al, 1964). The apparent high
level in snow at Roi Baudoin Station is due to the high snow accumulation rate there.

The correlation coefficient of -0.74 between elevation and *'°Pb flux is in fact
even higher if we use only the 17 measurements above 1000 m, where the linear
negative behaviour is obvious.

The dry fallout levels are lower than the *’Cs levels and for all the stations,
the "dry fallout" represents about 40 % of the flux. The dispersion of the values is
significantly lower than for the artificial radionuclides. Artificial radionuclide fluxes
are discontinuous while the natural flux from ?'°Pb is continuous, and the
concentrations in neighbouring samples are very similar. The measurements are not
consistently affected by drift redistribution. In the case of occasional or discontinuous
phenomena (nuclear tests, industrial accidents, volcanic events, etc.) it would be
necessary to ensure the representativeness of the sampling.

From lichens, mosses, grass, soil and lake sediments collected on South
Shetland Island, Roos et al. (1994) obtained very similar values: in the range of 3.8-
17.5 Bqm™y", with a mean of 8.6 Bq.m™y™".

The spatial investigations of #'°Pb are based on observations at 23 stations.
The spatial structure appears to be surprisingly well-structured on the omnidirectional
variogram (Fig. 8), with a nugget effect of 0.8 and a clearly modelled growth up to
the sill reached for a distance of 1100 km.

One hundred and sixty-two blocks of 250 km* 250 km were estimated for ?'°Pb
(Fig. 9). However the map is purely indicative, due the limited number of stations
(24) available. Seventy-five blocks with *'°Pb less than 2 Bq.m™y" represent the
interpolation with very high estimation variance, i.e. low confidence, on the central
plateau. The second population of blocks above 2.5 Bq.m™y™" is clearly related to the
scarp edges at the circumference of the continent, which is consistent with both the
correlation coefficient of 2°Pb with altitude, and the 0.57 correlation coefficient with
latitude. The smooth decrease of '°Pb within the polar plateau will be completed by
cokriging if relevant, thus taking into consideration the 0.80 correlation of *'°Pb and
accumulation.

Tritium:

The trittum fallout data are given as total amount of tritium deposited between
1955 and 1980 along the DDu-DC axis, at South Pole and on the Ross ice shelf (Table
1). The tritium is found in the water molecule as HTO, i.e., a gas, and most of the
tritium present in Antarctica between 1955 and 1980 is due to the atmospheric testing
of fusion bombs which injected tritium into the stratosphere. The tritium deposition in
Antarctica is strongly influenced by seasonal cycles and the smoothing of the seasonal
variations is produced by diffusion in the vapour phase during fimification (Merlivat et
al, 1978 and Jouzel et al, 1978). The tritium fallout over Antarctica varies from 211 to
840 TU.m of water equivalent (1 TU= 118 Bq.I') and the average is 529 TU. m of




water equivalent.

Although, we do not have enough data, a plot of total tritium content vs. rate
of accumulation for 7 stations along DDu-DC shows a high positive correlation of
0.84, suggesting a regular increase in tritium deposition with the increase in the rate of
ficcumulation. When we include the other data, the correlation decreases to 0.63, but
increases to over 0.85 for accumulations over 100 kg.m™y"' (but this reduces th,e
number of stations to only 7 ). o

_ Thg station on the Ross Ice Shelf, which is 450 km from the coast but at 50 m
elgvatlon, is (_iepleted in tritium compared to other stations. This suggests that moist air
might i_lave.plcked up the tritium from the surface and redistributed it elsewhere by
eddy _dlffusmn. The substantially higher tritium content, by a factor of two, at South
Pole indicates preferential injection directly from the stratosphere (or openi,ng of the
stratospherfa) by the direct molecular vapour exchange of atmospheric air masses with
stratospheric masses. However, for the preferential tritium fallout at the South Pole
Jouzel gt al (1.979) suggested that, because of the direct growth of stratospheric c!oilds
and their premp@tgtion in the higher troposphere (Stanford, 1973), a significant
percentage of tritium-rich stratospheric fallout could be removed from the stratosphere
accounting for large tritium injections during the antarctic winter at the South Pole ,
This strz?.tospheric cloud formation mechanism could have played a particularly stro.ng
ro.le during 1973, which is the coldest year (Jouzel et al. op. cit.). However a link
with nuclear testing cannot be discarded (the fact that the 1973 French explosions
produced a relamfe.ly large amount of debris has been recently disclosed).

The deposition of tritium over Antarctica is strongly related to mixing with the
stratosphere and the processes of precipitation from the troposphere. The tritium
fc_)rmed at upper levels is brought down from higher stratospheric altitudes within the
circumpolar vortex and is then passed into the troposphere by vertical exchange
processes over the polar regions during the Antarctic winter when no temperature
inversion exists at the south polar tropopause. When these special conditions exist, a
continuous rapid exchange of air between the lower polar stratosphere and the ,
tropf.)s%)he.re p_ossibly occurs (Martell, 1970). Tritium concentration in the Antarctic
precipitation is much higher than in precipitation at temperate southern latitudes. Koide
et al (1979) attributed this to the diluting influence of the ocean at most moder-';lte
latitude stations and suggested that continental effects were very important in
understanding tritium deposition.

_ .Fmalfy we note two interesting features of the tritium fallout. First, the
latitudinal and seasonal dependence of this fallout shows similarities betwéen natural
(z_a.nz.Llys.etd on snow fallen before the first nuclear testings) and artificial tritium: these
51m1lant1c?§ show that the same mechanisms govern the deposition of artificial ,amd
natural tritium (Jouzel et al., 1981). Second, the seasonal patterns of tritium and 8
fallout clea.rly differs with maxima occurring respectively during the antarctic winter
and antarctic summer. According to Taylor (1968), this is due to the different transfer
mechanisms involved. B products are transported with particulate material in the lower
stratosphgre and enter the stratosphere at mid-latitudes (seasonal fallout variation
characterized by a summer maximum) whereas tritium, formed at higher levels, is
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brought down from higher stratospheric altitudes within the circumpolar vortex and is
then passed into the troposphere over the polar regions during the Antarctic winter.

Other Radionuclides:

The inventories of *'Pu, and 2*?*°Pu are roughly similar for DC and station J9
on the Ross ice shelf (table 1b). The 2**Pu / ****Pu ratio is in good agreement with
the values obtained from lichens, mosses, grass and soil collected on South Shetland
island (Roos et al, 1994), or in the McMurdo Sound area and around Syowa station
(Hashimoto et al, 1989). An *'Am inventory at South Pole and DC also agrees with
the South Shetland inventory, but disagrees with *'Pu at DC and Ross Ice Shelf : at
DC, 'Am, a daughter product of *'Pu, represents, at the date of measurement (1992),
less than 3% of *'Pu. Koide et al (1979) suggested, for **Pu, a major contribution by
the SNAP-9A event in 1964 and, for **'Pu, caused related to the Mike, Yvy and
early American thermonuclears tests, characterised by their very high Uipy [35-240py
ratio, i.e. 27 in 1953 compared to a global world ratio of 13 (Roos et al, 1994).

The fluxes of cosmogenic- produced '“Be are higher by a factor of about 2 at
South Pole (2.7) compared to DC (1.6). The ratio of %Be and the ratio of accumulation
at South Pole and DC are not the same. This difference in ratio may be due to dry
fallout. If we assume the same concentration of '’Be in snowfall at these two stations,
dry fallouts are respectively 30% and 50% at South Pole and DC.

24Th (0.012 Bq.m? .y ) and ?Ra (0.082 Bq.m™? .y"' ) flux (decay products of
the 2*U family) are reported for the first time at DC. ***Th is a short-lived radionuclide
(24 days), in secular equilibrium with **U. The **Ra flux (the long-lived radionuclide
before Radon) is about 7% of the total *'°Pb flux. After deposition, by radioactive
decay, this *Ra produces supported °Pb in snow. In 60 year old snow, the activity of
this supported 2'°Pb is the same as the remaining activity of unsupported 219 (6%).
For the last century, snow dating by *'°Pb is easy to use but supported *'°Pb should not
be neglected.

A comparison between the artificial (**’Cs, *°Sr, °H), terrigenous (*'°Pb, #‘Th,
26Ra) and cosmogenic ('°Be) radionuclides indicates that artificial radionuclides
constitute more than 90% of the total long-lived radionuclides deposited in Antarctica
during the 1955-1980 period.

DISCUSSION:

Most thermonuclear tests increased the radionuclide debris of the northern
hemisphere's troposphere and stratosphere. While tropospheric radionuclide debris was
quickly deposited on the earth's surface, the stratospheric debris began to mix,and the
deposition over Antarctica was primarily from stratospheric input. First pointout that
the southern polar troposphere received much less material from thermonuclear tests.
Most of the radionuclides it received came from the stratosphere. This was
substantiated by radioisotope measurements performed in Antarctica (Piccioto and
Wilgain, 1963; Crozaz, 1969, Taylor, 1968) and the 1.5 year residence time suggested
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by Pourchet et al. (1983). The arrival of artificial radionuclides is in December and
January, when the tropopause breaks down allowing stratospheric air to intrude into
the troposphere. A pronounced maximum in deposition in antarctica summer has been
illustrated for *H (Jouzel et al, 1978) and ''Cs (Lockhart et al. 1966) suggesting that
the Southern Hemisphere does undergo seasonal variations in stratospheric-
tropospheric interchange such as those observed in the northern hemisphere.

Jouzel et al. (1979) suggested a two-year delay for the arrival of tritium at the
South Pole after its production in the northern hemisphere, and an important part of
the isotopic signal in the precipitation is retained in the snow at South Pole.

The estimates dry fallout are 82%, 60% and 40% for “*’Cs, **Sr and %°Pb
respectively. These dispersed values may be explained by the geographical
heterogeneity of the sampling and by the low number of common measurements. The
similar origin for *'Cs and *Sr should result in the same percentage of dry fallout for
these two radionuclides. We attribute the observed differences to the accuracy of the
determin.aﬁons therefore. For *'°Pb, the smaller value may reflect the arrival, from the
su;rou_n.dmg continents, of a tropospheric fraction directly incorporated in the clouds.
The tritium case is also different, and the explanation for the 70% of apparent dry
fallout may be the effect of the direct molecular vapor exchange of atmospheric air
masses with stratospheric masses. The observed difference between radionuclides
should be applied for a classification of transport processes concerning stable species.

In the case of omnidirectional variograms for "*'Cs, the nugget effect reaches
half of the sta_tistic_:al (non-spatially correlated) variance. This will result in an
Inaccurate estimation and mapping, principally due to the low representativeness of the
small area covered by a snow core. The *°Pb deposition flux fluctuates little or none
and the nugget effect associated with this radionuclide is smaller than for *'Cs. ,

. A local variation in transport, accumulation and dry fallout at high altitude
inland stations, such as DC, DB and Vostok, or preferential injection directly from the
stratosphere at South Pole (for tritium) are the most probable causes for variation in
the distribution of radionuclides ('*’Cs and *°Sr) at these stations.
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FIGURE CAPTIONS:

Figure 1: Map of Antarctica showing locations of ice coring stations.

Figure 2: Bivariate graphs of '>’Cs versus accumulation, conditioned (filtered) by
temperature.

The first scatterplot is N_rep (i.e. not-represented) for observations where no
temperature data is available.

The other graphs, either 3-fold show the behaviour of *’Cs (vertical) versus
accumulation (horizontal). The correlation coefficient is indicated in the bottom-right
comner. These graphs were obtained for iso-amplitude and for iso-frequency
conditioning.

Figure 3: Quadratic surface for temperature versus accumulation, versus '*’Cs.
Figure 4: Principal component analysis (P.C.A.) was performed on the 3 variables
temperature, accumulation and ’Cs.

Figure 5 : Hierarchical Ascending Classifications were performed, first on 3 variables:
accumulation, temperature and *’Cs. The classification of observations and their
relevant clustering is shown in subgroups. The height of the dendogram is the
measure of the "classification distance" among elements. IXX Designates I for
Individual, with XX being the row numbers, as shown in the appendix with the raw
data. '

Figures 6 :Omnidirectional variograms for “’Cs (a) and *°Pb (b). The variogram
depicts the correlation as a function of distance.

On a variogram , one can read the global fit of a model (curve) to the experimental
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values for given distances (the straight lines). )
The horizontal line is the statistical variance, i.e. the variance without spatial : §
correlation. It is reached for a distance called the "range", which is a measure of the :
zone of influence. Beyond this range, data measurements are spatially independent. 5 :
The intersection of the model curve with the vertical axis represents the residual
variance between measurements for a very small distance. It is called the "nugget :
effect" and represents the residual variability of the data which cannot be removed :
even with sampling on a very dense grid. ; §
Figures 7 and 8: Antarctic maps of distibutions for *’Cs and *'°Pb respectively. i :
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RESUME

Notre étude porte sur la mesure du?'°Pb et du Cs (134 et 137) dans les sédiments lacustres
et dans les sols de la montagne du Moussala. La datation des carottes lacustre par le!pp
a permis unc estimation de I’érosion de bassins versants. Le flux moyen de 2''Pb 3
U'interface eau-sédiment ct dans les sols autour des lacs étudiés sont respectivement de 310
et de 108 Bq.m2an"!. Le bilan en '*’Cs montre Pimportance relative de la contamination
liée a I'accident de Chernobyl, qui représente plus de 70% du dépdt total de ce
radionucléide dans les sédiments.

‘ Mots clés: *'“Pb; "Cs; 'Y'Cs; Sédiments lacustre; sols; Chernobyl; Tests nucléaires.

INTRODUCTION
Notre mission s’est déroulée durant les deux derniéres semaines de Juillet.

Nous avons ¢chantillonné quatre lacs, étagés entre 2400 et 2700m d’altitude (tab-
leau I). Pour chaque site, nous avons prélevé deux carottes de sédiment et une de sol. Les
‘ carottes de sédiments ont ¢té collectées par plongée, leur longueur est de I"ordre de 30cm.
! Pour les sols les 15 premiers cm ont été prélevés. Chaque carotte 2 été découpée sur
r place, cm par cm, et les tranches obtenues conditionnées séparément dans les flacons
plastique étanches.

i ' ' Les trois lacs supéricurs présentent un fond trés irrégulicr, parsemé de aros blocs
‘ .+ rocheux, parmi lesquels apparaissent de petites surfaces (quelques m* planes, de sédiments
‘ fins. C’est dans ces zones que nous avons prélevé nos caroltes. en essavant de nous situer
‘ vers le centre des lacs. Le lae n?d présente un fond uni de sédiment fin, Vers le centre. un
cratére de plusicurs meres de diamétre et d'environ 2m de profondeur pourrit avoir été
cause par une cxplosion.

Au laboratorre, les Schantillons ont été séehés 4 60°C. Cetle vmndriature. J
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sullfisammaent hasse pourne pas alterer TEsTpotliens, Tarsse ouverte une cventuelle clude
pollinique des caroltes datées, ou la mesure de polluants thermiquement fragiles.

Cex prch‘\'cnu‘ntf sont destinés 4 la mesure des vitesses de sédimentation. 3
Pestimation des flux de *1Ph, et d La mesure du hilan de pollution par le "Cs,

Les vitesses de sedimentation, quic quantifient 'érosion du bassin versant, sonl
estimées & partir de la datation des carottes par la méthode du M10p), qui permet une Ctude
fine de ce paramcetre sur le dernier sicele, :

Ly SITaCTETL I N . . r T l‘ > ¢

!,L UJ. radioclement naturel de la famille de 'Uranium 238, est un bon traceur
d_c la ulrculul:un :1lnm‘s|)|wr|quc. A ce titre il est utilisé pour la validation des modéles de
circulation atmosphérique. Sa mesure sur des sites a fortes leneurs, comme le massil du
;\:luussu_lu, sc‘p:l'clc bien a I'¢tude de Pinfluence des émissions locales intenses dans la
circulation générale.

Le THCs est lIII_h‘ldI('lLIL.l]]LH[ artificiel, principalement émis dans I"atmosphcre par
les essais [hcrn.mnulcIczurcs atmospheriques et par aceident de Chernobyl. Sa mesure
permet une estimation de la pollution radioactive locale, et une étude de |a dispersion
gencrzll‘c dgs polluants émis sporadiquement dans ["atmosphere. La part relative de la
contamination par Chernobyl pourra &tre estimée par la mesure simultanée du '*Cs.

DATATION AU 2!'%Pb, ESTIMATION DES VITESSES D’EROSION
Principe et méthode de la datation au 2''Ph

’ DL‘1 radon 222 est émis en continu dans I"atmosphére a partir de la désintégration
de ]Z'L:)ramulm 238 contenu dans les sols et donne, par filiation radioactive, du plomb 210.
Ce 219pp dit «non supportén (2'9Pb,) se dépose et se retrouve partiellement entrainé et isolé
dans les sédiments, o il décroit avec une période radioactive de 22.3 ans. Une contribution
secondaire de *'%Pb se retrouve également dans les sédiments: il s’agit du 210pp formé in-
S’ltLl dgns la matrice sédimentaire par filiation radioactive des parents a vie longue de
ljllxix}'amum 238 qu'elle c-or’lti'ent. A I"échelle du sicle, I’activité de ce 219Ph dit «supportéy
(*'"Pb,) peut étre considérée comme constante (Robbins, 1978). Pour les datations. elle
est déduite de I’activité totale mesurée (195, J: ,

210pbi = Ilupbl - ZIOPbs

Elle est généralement estimée a partir des échantillons «assez vieux» pour que

NODL: o a g gl
Pbi puisse étre considéré comme négligeable par rapport 4 29Pb_ (environ 1 siecle):
dans ce cas: ; ‘

210 210
’ , Pb, # 210Ph

; ’lUprans Iqlpreserllte etlcllde, les taux de sédimentation ont été mesurés par la méthode
u- en utilisant le modé ; g i
e ele Constant Ra‘r(f of Supply (Goldberg, 1963; Robbins, 1978:
dfie et Appleby, l?|§4). Les teneurs en 2'9Ph ont été mesurées en spectrométrie alpha
uir | mtermédiaire du ='Po. L'extraction du <1Po a été faite en utilisant la méthode décrite
par Hasanen (1977).
o Pour éviter la distorsion des courbes de 2'0ph par les phénoménes de tassement qui
affectent les carotles. les profondeurs réelles mesurées ont été converties en profondeurs
'a.te_\m!]ucs, qui representent la masse, par unitd de surface, de la colonne de sédiments secs
£ ounalyse des courbes (Fie. e fis<ement réoulier : stdie 3 T
i S Eau _(‘ D[ l‘)._ montre yn itssement ngl.l.[IEI dt?s sédiments, avec pour
“aque fac, une bonne reproductibilitc entre Jes deux sites d cchantillonnage. Vers 25 em de
profondeur, une anomaiic de tassement s obsery e sur les deux carottes du lac n°4
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Resultats

Nos résultats portent sur 4 caroties, Uanalyse des courbes de 3'“['{)I (Fig. 2), montie
en partant de la surface et en allant vers des profondeurs croissantes, Uexistence d un
premicr palier, plus ou mains important suivant la carotte, suivi d'une décroissance. puis
drune stabilisation  autoar dTune valear movenne, qui correspond au 2Ph e premier
palice peut avoir deux causes principales: soit un mixage des sédiments, associé aune
action mécanique ( chute de picrres ou de neige. retournement des caux du lac par action
thermique, cte...). soit une diffusion du =1Ph, dans les sédiments, associce i des phénomenes
d’oxydoréduction. La mesure dun autre radionucl¢ide ayant un comportement
géochimique différent. comme le Cs, pourra nous donner des précisions sur le
mcécanisme le plus actif.  Cest ainsi que pour le lac Alekovo, la similitude des paliers en
37Cs et en 219Ph sur les dix premiers em de la carotte renforce "hypothése d'un mixage
par rapport a une diffusion.

Vitesse de sédimentation et érosion des basins versants

Les vitesses de sédimentation sont estimées a partir de la décroissance du 2'Pb, en
fonction de la profondeur (Fig. 3).

A partir de la datation des carottes, I'estimation des vitesses de sédimentation est
immédiate (tableau 2). Si nous faisons ['hypothése d’une sédimentation homogeéne sur
["ensemble de chaque lac, nous pouvons en déduire une quantité annuellement déposée
dans le lac et dont I'origine provient de I’érosion du bassin versant. Les érosions calculées
varient de 7 a 41 g.m>~.an"! (tableau 2). Ces estimations correspondent aux valeurs
minimales d’érosion des bassins versants, dans la mesure ou les prélévements ont été faits
vers le centre des lacs, ou la sédimentation est moins forte que sur les bords, mais aussi
parce qu’une fraction des sols érodés ne se retrouvent pas dans les sédiments lacustre.

FLUX DE 2'°Pb

Principe

Les sols non perturbés constituent un bon support pour [’étude des flux
atmosphériques de 2'9Pb (Preiss et al, 1996). Comme pour les sédiments, les profils de
210Ph montrent une décroissance, et une partie de 2!Pb supportée (Fig. 4) a partir desquels
il est possible de remonter au flux (F): Si A est I’activité résiduelle en 2!°Pb non supporté
et k la constante radioactive du 2'°Pb (k = 0.03114 an’'), on a la relation:

F=kA

Résultats

Pour les 4 sols mesurés (tableau 3), le flux moyen estimé est de 108 Bq.m2.an"".
Cette valeur est trés comparable a celle des autres sites d’Europe, et semblerait indiquer
que les fortes émissions locales de Radon 222 perturbent peu les flux atmosphérique de
210, associés & la circulation générale.

Les mémes calculs effectués sur les sédiments lacustres (tableau 2) donnent un
flux moyen de 310 Bg.m2.an"'. Ces valeurs sont environ trois fois plus élevées que celles
des sols et traduisent I’influence du bassin versant. Elles mettent en évidence ['effet de
concentration de ce milieu pour une pollution d’origine atmosphérique.
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La pertode radivactive du TS Gant courte (4 2 ans), la part de ce radionueléide
provenant de essais nueléaires atmosphériques peat étre considérée comme neeliveable
'}'mrl rapport it celle provenant de accident de Chernobyl survenu plus récemment. En
tenant compte du rapport de production "™Cs V70 0.5 et en corrigeant de Ta décroissance
radioactive du "8 entre T date d émission (04-86) et celle de la mesure, 1l est possible
destimer Ie "Cs provenant de Chernobyl, .

Lo 50 total que nous avons mesure sinultanément au "MCs (ableaux 430 7) est Lo
somme du VO dssude Chernobyl et des essais nucléaires atmosphérigues. Nous avons
estimé lapart relative de ces dépots (tableau 8 et Fig. 5). Pour les sédiments, le dépot de
s ramene au moment de T déposition, varie de 544 84 kBg/m? pour Chernabyl. of de
12429 kBu-m? pour les essais nucléaires. Pour le sol mesure, la part relative de la
contamination est sensiblement ¢gale pour les deux origines (18 kBg/m-).

DISCUSSION

Sur le dernier siécle, les trois lacs supérieurs montrent une sédimentation régulicre
avec un mixage des sédiments qui décroit avec I’altitude. Pour le lac Glacé, ce mixage
n'excede pas les deux premiers centimétres, ce qui représente moins de 10 ans de depaot.
Dans ces conditions, les sédiments de ce lac constituent un bon support pour I'étude des
paléo-énvironnements atmosphériques récents.

Par rapport au flux atmosphérique direct, estimé pour le 219Pb et le '37Cs a partir des
sols, le flux a 'interface eau-sédiment est environ 3 fois plus élevé (respectivement 2.9 et

2.8 pour le 2!9Pb; et pour le '37Cs total). Il est associé au relargeage des contaminants
naturels et artificiels déposés dans le bassin versant.

Dans le massif de Moussala, la contamination en '37Cs par I'accident de Chemobyl
est importante: nos estimations i partir des sédiments de 3 lacs indiquent qu’elle représente
entre 70 et 90% du '3’Cs total déposé. Pour le sol mesuré, ce pourcentage est de 50%,

mais il ne correspond qu’a un seul échantillonnage et des mesures complémentaires sont
nécessaires pour affiner cette valeur.
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Tubleau 1. Caracteristiques des Inf'.\' ctudies
(D aprés Valkanov A.: les lacs de Rila et de Pirine. 1937)

. : S. lac S.bassin
itude 2mix. I* moy. anugm. s
e Al(t::mu)dL ) I;:n) (m) (m?) (m?) (km?)
b 2709 16.4 5.4 97000 18000 0.20
N ;'77 i“‘i g 27500 12400 0.54
NS ‘_3 R ('
e 2545 14.5 5.7 135500 23900 0.00685
A‘c4k°"° 2391 0.0 3.1 80500 26200 1.10
n° .
Tubleau 2. Vitesses de sedimentation et flux de 200ph de lacs
: Flux de Vitesse
Prot S 210pp d’érosion 1
carotte (m) mg.cm2.a! Bq.m2.an’! g.m2.an
286 16
: 12.5 17.9 "
g (giﬁce) 14.5 15.5 283
5.0 -
1C) (Ff:'d" 5.6 31.4 370
¥ 41
E (A&lek') 8.6 11.6 301 “
[
G (n°4) 5.6 |
H « 6.0 j
Tableau 3. Caracteristiques des sols etudies
ituati Profondeur Flux |
Sol Altitude Situation r o Bq_m-z_an-i
= : 132
AB 2710 bord Quest du Lac Glace 1*5 2
CD 2585 50m amont du lac Ferd. 11 24 (18%) I0_4
EF 2560 50m amont du lac Alekovo 15 o
GH 2393 bord OQuest du lac n°4 18.5 2

* Apres compaction lors du carotlage
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_ﬁﬁ— Tableaw 6: Laf glacé (Carotie A)

Tableau 4. Lac glacé (carotte B)
Profondeur Profondeur WA 137Cs

Profondeur Profondeur 134Cs B3Cs massique (au 01/96) (au 01/96) .

_massiq2uc (au 09/95) (au 09/95) (cm) (g/em2) (Bq/g) (Bg/g) |
(em) o) (Bafe) Ll 1 0.052 0.232 14.92 }
1 0.058 0.262 11.9 2 0.232 0.301 12.719
2 0.138 0.227 ) 10.4 3 0.43 0.259 11.403
3 0.268 0.237 10.8 4 0.636 0.117 5.56 |
4 0.456 0.200 9.59 5 0.892 0.03 1.7 ‘
5 0.67 0.046 2.3 6 1.114 0.025 1.018 H
6 0.904 0.009 0.48 7 1.412 0.009 0.267 !
7 1.152 0 0.16 8 1.904 <0.01 0.135 .#
8 1.396 0 0.147 9 2.2 <0.01 0.165 - :
9 1.672 0 0.047 10 2.47 <0.01 0.137 il
10 1.932 0 0.051 I

Tableau 7. Sol lac Glacé (carotte AB) |

Tableau 5. Lac Alekovo (carotte F)

Profondeur = Profondeur 134Cg 137Cs 1
Profondeur Profondeur 134Cs 137Cg massique (au 02/96) (au 02/96) I
massique (au 02/96) (au 02/96) (cm) (g/cm?) (Ba/g) (Bg/g)
) (g/em?) (Ba/g). (Bq/g) I 0.26 0.116 6.74
I 0.066 0.164 8.563 2 0.696 0.007 1.09
3 0.268 0.17 8.867 3 1.276 0 0.06 '
4 0.416 0.205 10.259 |
5 0.564 0.165 8.421
6 0.708 0.072 5.375 Tableau 8. 3’Cs déposé (activités ramenées au moment de la déposition)
+ 0.838 (0.065) 3.372 Site 137Cs 137Cs laboratoire
8 0.994 (0.037) . 1.949 : Chernobyl tests atm. de mesure
9 1.172 (0.026) 1.33 (kBg/m?) (kBq/m2)
]l? ;i:g EJO(I)%OSO) ggiz ' Lac Glacé car. A 84 12 Sofia ‘
12 | 642 (}' 0'257 _ Lac Glacé car. B 54.3 13.4 Grenoble |
- ' Lac Alecovo car. F 70 29 Grenoble
Sol Lac Glacé car. AB 18.4 18.3 Grenoble
26
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PAOVIOHYKNMUOEH AHANN3 HA CEQUMEHTW OT HAKOW E3EPA ,
HA HAUMOHANHWA NAPK PUSA

Muwen Mypuwe, Nlupna Kudosa, Hukona Mpeiic,
Kpym Benues, Ennsaber Mypwe

Pesiome

HaluuTe u3cneasaHna Kacant uamepsaHerto Ha 2'%Pb, "Cs 1 **Cs B e3epHu ceamMeHTV 1 NOYBM
ot Bpbx Mycana.

JaTvpaHeTo Ha ceaumeHTuTe No ?'°Pb nasa oLieHKa Ha epo3uATa Ha BOAOCEOPHUA GacewH.

CpenHvAaT NoToK 2'°Pb Ha rpaHvLaTa BoAa-CeAUMEHT U B NMOYBUTE OKONO U3CNEeAsaHnuTe eepa e
cvoTBeTHo 310 1 108 Bq.m2.g™.

CoabpxauneTo Ha Cs oueHsBa NpMHOCA Ha 3aMbPCABAHETO OT HepHobun. JbmKalmaT ce Ha
YepHo6un ¥Cs e Hap 70% OT uAnoro chabpkaHue Ha ''Cs B ceauMeHTUTE.

~
a0
i
™
a0
2,

Profondeur {cm)
o)
Prefongeur (cm)

RADIONUCLIDES ANALYSIS OF LACUSTRINE SEDIMENTS
FROM RILA NATIONAL PARK

Lac n°4 (2391 m)

Profondeur massique (g/em2)
10

Michel Pourchet, Lidia Kinova, Nicolas Preiss,
Kroum Veltchev, Elisabeth Pourchet

Summary

Our studies concern the measurements of 2'°Pb and Cs (134 and 137) in the lacustrine
sediments and soils of the Moussala mountain.

The 29Pb dating of sediments give values of the catchment erosion.

The mean 2'°Pb flux at the water-sediment interface and in the soils around the studied
lakes are respectively 310 and 108 Bq.m2.y".

The “¥Cs content show 'the'relative importance of the contamination associated with the g — g )
Chernobyl accident, which is greater than 70% of the total '*¥’Cs in sediments. ( ] 7
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Figure 1. Corrélation profondeur massique de sédiments
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Figure 2. Profil de *!°Pb total dans les sédiments
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Figure 3. Profil de 2'°Pb nonsupporte dans les sédiments
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Annexe 3

Compilation de Données de Concentrations de *°Pb dans

I’Air de Surface et de Flux de Dépot aux Interfaces

Atmosphére-surface et Eau-sédiment
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A COMPILATION OF DATA ON LEAD-210 CONCENTRATION IN SURFACE
AIR AND FLUXES AT THE AIR-SURFACE AND WATER-SEDIMENT
INTERFACES
N. Preiss, M.-A. Méliéres, M. Pourchet

Laboratoire de Glaciologie et Géophysique de I'Environnement, CNRS
BP 96, 38 402 St Martin d'Heres Cedex France

Abstract

A 210pPp data base has recently been constructed and is now available. This base

includes about 800 210Pb measurements of concentration in air at the earth's .‘
surface, together with deposition flux both at the atmosphere-earth and water- !f
sediment interfaces. Here the data are analyzed and summarised. The |
atmospheric data [concentration and deposition flux) are presented for the [
“different geographical areas when sufficient measurements are available. The |
trends are discussed in terms of mechanisms (sources, atmospheric circulation

and climate]. Water-sediment data are classified into four types of water-

reservoirs which differ in their sedimentation mechanisms or in their in situ

210pPb production. The corresponding histograms are compared with the air-

surface flux histogram. This data base points out the complete lack of
information in some large areas of the planet.

Introduction

Lead-210 (210pb, half-life: 22.3 yr) is a natural radionuclide present in the
atmosphere. It belongs to the uranium (238U) decay series and, radon (222Rn,
half-life: 3.8 d), a radioactive water-insoluble inert gas. The 222Rn atoms, wich
enter the atmosphere by escaping from the Earth's continental crust, decay in the

L atmosphere through short-lived daughters to metal atoms, 210pp, which in turn
fix very rapidly on submicronic aerosols. Lead-210 is distributed all over the
planet by general atmospheric circulation and is redeposited on the Earth's
surface by precipitation scavenging and dry fallout. The different types of

|
|
|
|
{
environment such as soils, snow, and water reservoirs, collect this 210pp fallout.

Transfers between these different collectors may occur, redistributing the fallout,
particularly in aquatic systems (figure 1).

. Because of their suitable half-lives, 210Pb and 222Rn provide interesting
meteorological information especially on the origin of air masses and residence
] ‘ time of aerosols. Aerosols play an important role in the Earth's climate on
account of their influence on the energy budget: direct radiative forcing [albedo
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and greenhouse effect] and indirect forcing through nucleation processes.
Because of anthropogenic activity, atmospheric aerosol loading is expected to
increase rapidly in the near future, the consequence being an impact on climate
and global pollution. The study of the aerosol cycle therefore appears to be an
important task now. A major tool in this study is modeling. Radon-222 and lead-
210 are some of the main tools for validation of transport and deposition in
aerosol models. 222Rn, a rare gas, is an excellent marker of continentalf air due to
its short well defined half-life [Jacob and al., 1996; Genthon and Armangaud,
1995a]. The 210Pb attaches indiscriminately to the surface of the aerosol as soon as
it is produced in the air. With its long half-life compared to the aerosol residence
time, the 210Pb is therefore a good tracer for aerosol transport and removal
processes and is currently used to validate model simulations [Balkansky and al.

1993; Genthon and Armangaud, 1995b;; Lee and Feichter, 1995; WCRP Workshop,
1995; Rehfeld and Heimann, 1995].

A preliminary step for that comparison is the construction of a data base of
reliable measurements with a representative spatial distribution over the world.
A data base has been recently constructed concerning 210Pb measurements on the
Earth, and is now available [Preiss and al., 1996]. This data base is partly an
extension of the previous work of Lambert and al. [1982b] and concerns mainl

annually-averaged data. In Lambert's work a data base of 222Rn and 210ppb
concentrations in surface air was built in order to construct a box-model of
troposphere-stratosphere exchange. Our recent data base, first, completes
Lambert's work by including new data on the concentration of 210Pb in surface
air; in addition it includes 210Pb fluxes measurements between the two main

interfaces: atmosphere-earth surface, in the one hand and water-sediment, on the
other hand.

The purpose of this article is to summarize and interpret the information
available in the data base. In part I, we introduce the data base and briefly describe
the different methods used to obtain the measurements in the base. In part II, we
classify, analyse and interpret the data, considering only the annually-averaged
values. The global distribution scale for the surface concentration of 210Pb in air
and air-surface flux is analyzed in terms of the transport and deposition
mechanisms. The global distribution scale of 210Pb water-sediment flux is
analyzed and compared to the atmospheric flux.

The data base

A base, bringing together data on the concentration of 210Pb in surface air and
210pb deposition flux at different interfaces, has been constructed and is now
available [Preiss and al., 1996]. In this data base, sites are grouped by regions and
latitudes. For each site, location, altitude and annual precipitation are given.
When available, sampling periods or periods of observation are indicated. It
contains a good summary of concentration in surface air and air-surface flux, but

it is only a partial compilation of water-sediment fluxes. This base includes
measurements performed with the different types of collectors mainly used in
210ppb studies during the last four decades. Most of the data reported in the base
are annually-averaged. It includes the 210pPb concentration in surface air [Table I,
including 150 data for 107 sites], the atmospheric deposition flux at the Earth
surface collected by different means (artificial collectors, soil and snow) (Table II,
including 278 data for 190 sites) and finally the deposition flux at the water-
sediment interface (Table III, including 413 data for 178 sites, lato sensu).

In the present article, we consider only annually-averaged data in the base.
Although it represents incomplete information (seasonal information is lost) it
is nevertheless an important tool for studying the aerosol cycle. Moreover, when
averaged over a long period, data are more representative because interannual
fluctuations are eliminated or reduced. The maps in figure 2 show locations of
stations concerning concentrations in surface air (figure 2a), air-surface flux data
(figure 2b) and water-sediment flux data (figure 2c) used in the present article.

Measurements Methods

Measurements presented here concern concentration in the atmosphere, always
measured in air at ground-level, and deposition flux, which is measured at the
different interfaces (air-surface and water-sediment interface).

Concentration of lead-210 in surface air

Measurements are performed by pumping and filtering the air at an elevation of
a few meters above the ground [Burton and Stewart, 1960; Lockhart and al., 1964;
Joshi and al., 1969; Bonnymann and al., 1971; Poet and al., 1972; Monaghan, 1989;
Larsen and Sanderson, 1991]. They are performed over various observation
times.

Air-surface deposition flux

Different kinds of collectors are used: artificial ones which record direct
atmospheric flux, and natural ones like soil and snow.

a - Direct atmospheric flux measurements

This method consists in trapping 210Pb fallout directly in artificial collectors
placed a few meters above the ground (generally on the roof of a building) to
limit dust contamination. The total atmospheric flux is measured by collecting
210pp fallout continuously (dry and wet) [Joshi and al., 1969; Fukuda and
Tsunogai, 1975; Turekian and al., 1983; Baskaran and al., 1993,...]. Sometimes
atmospheric 210Pb is collected only during precipitation and concentration is
measured in the rain [Gavini and al., 1974]. In that case the annual wet 210Pb flux
can be obtained when measurements are performed all year round. When only
the mean concentration in rain is available [Peirson and al., 1966], the




atmospheric flux is often approximated by using the amount of precipitation.

The use of artificial collectors appears to be the most reliable technique to get an

annual 210Pb deposition flux. In that case, disturbances are reduced (only winds
and local climatic effects can disturb the flux measurement). Moreover this
technique is the only one that is able to measure seasonal variations, which are
very useful for understanding transfer and deposition mechanisms.

b - Soil flux measurements

Two types of collectors are used: the soil and the moss and lichen carpet. Here we
only present the soil samples method which is the most frequently used.

The soil is the collector. Atmospheric 210Pb is deposited on the surface of the soil
continuously and slowly penetrates downward due to diffusion, rain effects or
mechanical mixing (bioturbation, etc....) to a maximum depth of 20-30 cm. In
order to obtain the atmospheric deposition flux, the soil is sampled to a depth of

20-30 cm and the 210pp profile is measured [Moore and Poet, 1976; Nosaki and al.,
1978; Olsen and al., 1985; Graustein and Turekian, 1986; Monaghan, 1989,... ]

‘Lead-210 in soil has two different origins. On the one hand it comes from
atmospheric deposition (unsupported 210Pb) and on the other hand it is
generated continuously in the earth from the natural 226Ra content (supported
210Pb). The aim is to estimate the total unsupported 210Pb, coming from the
atmosphere. Therefore it is necessary to measure the total 210Pb and to estimate
the supported part; the unsupported 210Pb is given by the difference. Supported
210PDb activity can be estimated in two different ways:

- by measuring the 226Ra activity in each sample; the supported 210Pb activity is
then equal to the 226Ra activity by assuming that they are in secular equilibrium;
- by assuming that soil composition does not change with depth, and measuring
the total 210Pb at a depth where unsupported 210Pb is negligible (> 20 cm); this
activity will therefore represent supported 210Pb activity.

The flux, ®, can be deduced from the total (i. e. integrated over the whole soil

depth) 210pp unsupported activity, A (Bq m2), using the relation [c.f. Oldfield
and Appleby, 1984]:
®=27A

where A is the 210Pb radioactive decay constant equal to 0.03114 y-1 . When no
mixing occurs, the profile of 210Pb in the soil decreases exponentially with depth.
The use of the integrated activity, A, is a powerful tool, because the fact that soil
would have undergone vertical mixing does not change this integrated value.
Therefore this method can be used even in vertically disturbed soil. Soil
measurement gives access to the annual deposition flux averaged over a century
(5 half lives of 210Pb, after which time unsupported 210Pb activity is negligible)
with a relatively small number of measurements. This estimate is restricted to

areas where erosion or accumulation is negligible and therefore requires a careful
choice of the sampling sites.

c - Snow flux measurements
Snow is the collector. Measurements are performed mainly in regions
permanently covered by snow and ice. The 210Pb deposit can be either wet [in
snow deposition] or dry. When the snow mantle is undisturbed, as the snow
accumulates, the 210pp activity in the older snow layers decreases due to
radioactive dacay resulting in a decreasing profile of the activity with depth.
When the snow accumulation rate (i.e. the mean annual precipitation in water
equivalent), r, is known, the 210pp deposit flux can be obtained from the
measurement of 210Pb concentration in surface snow, Cg.

PO=r Cq
Seasonal variations are ruled out by measuring a snow column corresponding to
1 year or more of accumulation. When the snow accumulation is very low, as is
the case in central Antarctica, the deposition flux is obtained by measuring the
integrated activity as with soil [Crozaz, 1967; Picciotto and al., 1971; Sanak, 1983;
Lambert and al. 1983; Nijampurkar and Clausen; 1990; Dibb, 1992; Dibb and
Jaffrezo, 1993,...].

In these measurements the main difficulty comes from the very low 210Pb
concentration in snow, particularly in Antarctica (an activity of the order of 0.02
Bq kg~1). This necessitates handling a large quantity of snow. Among the
different possible perturbations, two must be noted: the action of the wind, which
erodes or accumulates the snow, and the possibility of snow melting and
percolation in the temperate glaciers. In that case, the 210Pb distribution with
depth can be greatly modified, due to the fact that 210Pb is soluble and percolates
with the liquid water through the snow mantle [Pinglot and al., 1994]. This last
effect however never occurs in cold glaciers as in Antarctica and central
Greenland.

Unlike soil measurements, supported 210Pb, which originates from the dust
matrix, is very low. It may nevertheless influence the 210pb depth profile in
Snow.

Water-sediment deposition flux

Sediment is the collector, but the presence of a water body between the
atmosphere and the surface sediment can greatly affect the transmission of the
atmospheric flux to the sediments. As in soil collectors, the supported 210pp
activity can be estimated in two different ways. Most of the time, the flux of the
unsupported 210Pb at the water-sediment interface is deduced from the total (i. e.
integrated over the whole sediment depth) unsupported 210Pb activity. As in
soil, this technique has the advantage that the flux estimate is still valid even
when sediment has been disturbed by mixing after deposition [Goldberg, 1963;
Krishnaswami and al., 1971; Bruland and al.,, 1974; Benninger and al., 1975;
Robbins, 1978; Dominik and al., 1981; Durham and Joshi, 1984; Oldfield and
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Appleby, 1984; Olsen and al., 1985; El-Daoushy, 1987; Melieres and al., 1988;
Pourchet and al., 1989; Edgington and al., 1991; Appleby and Oldfield, 1992; Joshi
and al., 1992; Mitchell and al., 1992; Thomson and al., 1593...:1 ’

Complex .intermediate processes relate 210Pb water-sediment fluxes to
atmospheric fluxes. The flux at the water-sediment interface has different origins:
= unsuppo‘rted 2_10Pb from the atmosphere directly deposited on the surface of the
water, which migrates to the bottom of the water;

- unsupl_:)ort_ed 210Pb from the atmosphere deposited on the soil of the catchment
area which is released through erosion processes into the water;

- supported 210Pb from allochtonous sediment;

- 210Pl? generated by_ the dissolved 226Ra present in the water column.
These inputs are mainly transferred to the sediment although a part may be lost

through the outlets. After deposition, it may be partially redistributed by
sediment reworking.

AIl.these mechanisms affect the transmission of the atmospheric flux to the
sediment in a manner that depends to a considerable extent on the characteristics
of jche water reservoir. For this reason we differentiate four different
environments: deep ocean; coastal ranges; great lakes; and a fourth category that
includes small lakes, ponds, peat bogs and salt marshes. The sediment collectors
present the same advantages as the soil collectors: an access to an annual deposit
(averaged over a century) with a relatively small numbers of measurements. As

is the case with soil, a large numbers of water sediment sites are accessible all
over the world.

Mechanisms at work in atmospheric 210Pb cycle

Lead-210 concentration in surface air results mainly from two factors:
- the 210Pb sources,

-.the transport and deposition mechanisms, which are driven by atmospheric
circulation and precipitation.

The sources

In the atmosphere, the 210Pb source is 222Rn which escapes from the Earth's

surface. The mean emission rate is about 1 atom cm-2 s-1 [Turekian and al., 1977;
Lambert and al., 1982b] from ice-free continental areas. This rate is about 100

times smaller from oceanic areas. Ice covered areas are not considered as 210Pb
sources because 222Rn does not escape through the ice. Therefore, we will only
consider the ice-free continents as 210Pb sources. Radon-222, a daughter product

of 226Ra present in the ground, with a short half-life (3.8 d), escapes from the soil
only by pores, interstices and fractures existing near the surface [Clements and

Wilkening, 1974]. Thus, the 222Rn emission rate depends, to some extent, on the

geological structure, the soil type, the soil humidity, etc. Volcanoes can be

substantial sources of 210Pb local atmospheric enrichment: as shown by Lambert
and al., 1982a, the volcanic plumes usually appear to be greatly enriched by one or
two orders of magnitude in this compound. Though negligible when considering
the global atmospheric budget [Lambert and al., 1982b], this contribution may
nevertheless represent an important local source.

Atmospheric circulation and climate

The following characteristics are of particular importance:

a - Zonal atmospheric circulation

When annual averages are considered, the zonal characteristic of the
atmospheric circulation is one of the driving mechanisms that explains 210pp
distribution. The first consequence is that, in a latitudinal band, the proportion of
ice-free continental areas (source of 222Rn) compared with the oceanic or ice
covered areas (absence of source) will govern air enrichment in 210pb. A second
consequence is the resulting difference between the West and the East side of
continents. The zonal circulation is from West to East (Westerlies) in the

‘temperate latitude bands (30°- 60°), and from East to West (Trade winds) in the

tropical zones (10°- 30°). Over continents, the origin of the dominant air mass is
a determining factor for the annual concentration of 210Pb in air, depending on
its continental or oceanic origin (i. e. enriched or depleted in 210pb). Asymmetry
is therefore to be expected in the 210Pb concentration in surface air between
Eastern and Western parts of the continents. This asymmetry is reversed between
temperate and tropical latitudes.

b - Vertical atmospheric exchanges -
The vertical transport of 210ppb is determined by vertical atmospheric exchange
between the boundary layer and the free troposphere. In ice-free continental

areas, where the air in the boundary layer is enriched in 210pb, compared to the
free troposphere, the vertical transport results in lowering in the surface

concentration of 210Pb in air. On the other hand, when the air mass is stable,
222Rn and its daughters accumulate in the boundary layer leading to high surface
concentration of 210Pb. A consequence is that, when seasonal anticyclones occur

over a continental area, air masses become enriched in 210Pb. Thus, continental
regions with frequent anticyclonic conditions can experience higher annual

210Pb concentrations (and vice versa for the low pressure zones). In regions with
negligible 222Rn sources (oceanic and polar areas), atmospheric vertical exchange
induces an increase in the 210Pb concentration in surface air. This relative
enrichment results from 210Pb originating in continental source and brought,
through the free troposphere, by long range transport.

c - Depoéition processes and the role of precipitation
Lead-210 has a long half-life (22.3 yr) compared to its atmospheric residence time
due to deposition processes (dry and wet deposition). Therefore these processes
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are be the main mechanisms in removal processes from the atmosphere. Wet
deposition is caused by precipitation scavenging and, in most cases, is more
efficient than dry deposition. As precipitation acts as a pump for atmospheric
constituents, both concentration in air and deposition, flux are influenced by
precipitation. In regions with comparable concentrations of 210Pb in the air, it is
expected that concentration decreases when rainfall increases. However,
considering air masses transport time together with different seasonal
distributions of precipitation, no systematic relationship exists between the mean
annual 210Pb concentration in air and the mean annual amount of precipitation.
The atmospheric deposition flux is usually related directly to the amount of
precipitation, increasing with it. When concentration in surface air and
deposition flux are both measured in a same area an apparent deposition
velocity, defined as the ratio between the atmospheric deposition flux and the
concentration in surface air, can be obtained [Turekian and al., 1977, Graustein

and Turekian, 1986]; this quantity can be considered as an indicator of the
deposition mechanism.

Comments on 210pp concentration in surface air

We distinguish between continental, oceanic and polar-subpolar regions.

continental areas
a: 60°N-30°N

At northern mid-latitudes (60°N-30°N), surface concentration values of 210Pb in

air are high over continental areas with an average of 0.53 mBq m™3 (Table I).
This high value results from the large proportion of continental areas (50% of
the total area) at these latitudes, compared with oceanic areas, in relation to the
rest of the world. However, significant differences appear inside the continental
areas of this latitudinal band. They concern the central versus coastal sites where
oceanic influence prevails, and the Western versus Eastern coasts distinguished
by zonal circulation. These effects are outlined when the concentration in surface
air is plotted versus the longitude for the USA where many measurements exist
(figure 3) and for Europe (figure 4).

North America

In the central USA, concentration in surface air reaches high values (close to 1
mBq m-3) compared to the coastal sites resulting from the low influence of the
oceanic air masses, depleted in 210Pb, The surface concentrations in coastal areas

are lower, varying from 0.3 mBq m3 (Western part) to 0.5 mBq m™3 (Eastern
part). This difference reflects the zonal circulation effect with dominant
Westerlies. The influence of local climate can be seen in dry areas where the lack
of rain washout results in increasing the concentration. The relatively high

values at Los Angeles (0.54 mBq m3) [Magno and al., 1970] and in the desert part

of the Rocky Mountains (Salt Lake city: 0.7 mBq m-3) [Lockhart and al., 1964;
Magno and al., 1970; Feely and al., 1980] provide a good illustration of this
process.

Europe

Measurements are scarce and range from 0.2 mBq m=3 to 0.5 mBq m-3. Low
values (0.18 mBq m-3 at Lisbon) [Carvalho, 1990] are associated with the western
oceanic coast under the influence of oceanic air masses. The relatively low
concentration in the centre of the continent, around 0.3 mBq m-3 in Poland,
[Kownacka and al., 1990] is difficult to explain, but the absence of other
measurement sites rules out any attempt to identify a trend.

b: 30°N-0°

Except for a few values concerning Central America and the Caribbean, the only
concentration data available for this latitude band are from India. There,
concentrations decrease regularly from the North to the South of the peninsula
(figure 5) ( from 1 to 0.5 mBq m-3). The North of India presents high
homogenous concentrations despite the fact that this region experiences two
different types of climate. In Kashmir, at Srinagar, the amount of precipitation is
moderate (around 700 mm y-1) but regularly distributed throughout the year. In
contrast, north central regions experience the monsoon with high rainfalls
during the three summer months (for example 2000 mm y-1 at Gangtok). The
decrease to 0.5 mBq m™ in the peninsula is attributed to the increasing influence
of the marine surroundings. The case of Bombay is interesting to analyse due to
the fact that monthly concentrations are available for a 5 year period [Joshi and
al., 1969]. A strong seasonal change appears, with a high concentration (up to 1.6
mBq m-3) during the dry season and a low concentration (down to 0.2 mBq m-3)
during the monsoon. This illustrates the effect of precipitation scavenging
efficiency on concentration: heavy rainfall, implying high deposition flux, results
in a lower concentration.

c: 0°-30°S

Most of available informations come from South America and Australia where
measurements are restricted to coastal areas. In Australia air concentrations show
comparable values everywhere. A small increase in the western part [Perth;
Larsen and Sanderson, 1991] can be observed. It can be related to the Eastern
zonal circulation inducing a dominant continental air mass on this part of the
country. In South America measurements are restricted to the western part

where regions are characterised by a very dry climate (80 mm y-1 at Lima, and 6
mm y-l at Antofagasta). Both continents show quite homogeneous

concentrations (around 0.2-0.3 mBq m™3). These low values can be explained by
the zonal circulation combined with the low continent/ocean ratio (23%) in this
latitude band.

d: 30°5-60°S
Data on concentrations in air were obtained in South Australia (Tasmania), New
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Zealand and the South American Peninsula. In this band, concentrations drop
abruptly around 40°S, from 0.3 mBq m=3 at 35°S, to less than 0.1 mBq m-3 at 45°S
- Between 45°S and 60°S values stay low decreasing from 0.12 to 0.03 mBq m-3,
These latitudinal distribution features can be explained by the continent
distribution at these latitudes. The low values between 30°S and 60°S are related
to the very low proportion of continental area (6%), which implies a sharp
decrease in the 222Rn sources. In South America (Western coast) this
phenomenon is accentuated by the change of the atmospheric zonal circulation
where the influence of the Westerlies becomes predominant south of 35°S. It
results in a very sharp decrease of the concentration between Santiago (33.5°S,
0,32 mBq m-3, Easterlies and dry) and Puerto Montt (41.5°S, 0,048 mBq m-3,
Westerlies and wet). The difference in the origin of the air masses at these two
sites is well illustrated by the annual precipitation amount (320 mm y-1 at
Santiago, and 2570 mm y-1 at Puerto Montt).

Ocean

‘Measurements are scarce in the oceanic zones and are taken on island sites. The

low concentration values reflect the absence of 210Pb -sources in the oceanic
areas.

In the Southern hemisphere, values are low compared to continental ones
(extending from 0.012 to 0.12 mBq m-3). This is of the same order of magnitude as
the values observed on the continental areas below 40°S, which are mainly
subjected to oceanic influence. The highest concentrations (around 0.1 mBq m-3
at Norfolk and Chatam islands) [Larsen and Sanderson, 1991] are observed at sites
relatively close (1,000 km) to continents (Australia), whereas very low values
(between 0.01 and 0,03 mBq m-3) [Sanak and al., 1978; Feely and al., 1980] are

obtained in sites very far from any continents (Samoa, Eastern Island,
Amsterdam and Kergelen Islands).

In the Northern Hemisphere oceanic values are very scarce, varying from 0.003
to 0.35 mBq m™3, and it is not possible to extract global trends. Only particular
cases can be commented upon. Compared to the other oceanic values, important
concentrations are observed at Bermuda (0.35 mBq m-3) [Turekian and al., 1983]
and Mauna Loa, Hawaii (0.29 mBq m-3) [Patterson and Lockhart, 1963; Lockhart
and al., 1964; Feely and al., 1980; Larsen and Sanderson, 1991]. Bermuda is under
the influence of the North American continent because of its relative proximity
(1200 km) and the influence of the Westerlies. This is not the case for Mauna Loa.
Here measurements are performed at the Mauna Loa Observatory situated at
3,400 m a.s.]l, above the trade wind inversion, in the free troposphere. At this
altitude the air masses are more enriched in the constituents of continental
origin, compared to the concentration closer to the sea level [Moore and al., 1974].
This hypothesis is supported by the low 210Pb concentration value at Honolulu

([0.18 mBq m‘3) [Magno and al., 1970] which is situated in the same archipelago
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(300 km North-West), close to the sea level. The extremely low value observed at
Amchitka in the Aleutian Islands (0.003 mBq m-3) [Nevissi and Schell, 1978] is
beyond understanding.

Polar and subpolar zones

In Antarctica, measurements of concentration in surface air performed between

64°S to 90°S present very low values extending from 0.01 to 0.03 mBq m=3 (figure
6). These values do not indicate a clear difference between the coast and the
inland continent (South Pole). They are close to the oceanic concentrations in the
Southern hemisphere (0.02 mBq m-3), when measurements are performed far
from continental influence.

These very low values result from three factors:

- the ice-covered Antarctic continent, like the ocean, is not a radon source,

- Antarctica is far from continental sources which do not extend south of 45°S,

- the strong circumpolar circulation prevents the penetration of continental air

masses enriched in 210Pb.

The situation is totally different in the northern polar regions. There, 210Pb

surface concentrations (0.44 mBq m3 at Barrow in Alaska, 0.25 mBq m=3 in
Greenland) [Patterson and Lockhart, 1963; Lockhart and al., 1964; Feely and al.,
1980; Larsen and Sanderson, 1991] are one order of magnitude higher than in
Antarctica. Greenland, like Antarctica, is ice-covered throughout the year except
on a small coastal area; it is therefore not a radon source. The main factors that

will influence 210Pb distribution are:

- the proximity of large ice free continents (North America and Eurasia),

- atmospheric circulation, different from southern circulation, with some
exchanges between polar and temperate continental air masses, contributing to a

higher 210Pb supply in the northern polar regions.

These exchanges are well illustrated by the seasonal variations of the Arctic
aerosol. During the winter, the polar front extends down to mid-latitudes
including large areas of the North American and Eurasian continents. At this
time of the year, these regions are often subjected to large anticyclones. The Arctic
troposphere constitutes a mixed reservoir which includes emissions from mid
latitude continental areas [Heidam, 1984]. This leads to high 210pb concentrations
during winter (0.7 mBq m-3 at Point Barrow, 0.3 mBgq m-3 at Thule) [Larsen and
Sanderson, 1991]. In spring time, the polar front moves north, leaving the major
source areas, and it isolates, with increasing efficiency, the Arctic from the mid-
latitude influences. As a consequence, the Arctic troposphere is depleted in 210Pb

during the summer (around 0.1 mBq m-3 at Thule, and Point Barrow) [Larsen
and Sanderson, 1991]. In the central Greenland ice sheet (Dye 3), the less
pronounced winter maximum seems to have shifted towards the spring season
[Dibb and Jaffrezo, 1993]; the weakening and shift of this winter maximum is
probably due to the existence of a permanent high pressure ridge in winter over
Greenland, which prevents air penetration. In summer time, the polar cell

11




-

covers areas with very low radon emissions (ocean, ice cap) but also some
continental snow free areas (radon source): this last contribution partly explains

the fact that the summer 210pp concentrations, which are low compared to
winter values, are higher than in Antarctica. ’

Latitudinal distribution

In figure 6, the latitudinal distribution of concentration in surface air is shown; it
includes both the measurements over continents and oceans. In this figure,
when various measurements have been made at the same site, the values have
been averaged and are represented by a single value. Figure 7 gives the 10° zonal
average for continents only, as oceanic measurements were not included because
of the scarcity of data. Table I presents the zonal mean values of continental
surface concentrations of 210Pb in air.

It is important to remember that Figure 7 and Table I are only based on published
measurements and do not include some large continental areas such as Africa,
- Asia (except India), and the Eastern part of South America.

The latitudinal distribution clearly expresses the difference between the
Northern and Southern Hemispheres. Concentrations are in general higher in
the Northern than in Southern Hemisphere as a consequence of the high
asymmetry in the continent/ocean ratio and therefore in the 210Pb sources. The
effect of the continental source is well illustrated by the dramatic change in the
latitudinal distribution of concentration at 40°S, a latitude south of which no
continental source exists.

A considerable asymmetry can be noted between northern and southern polar
regions. As already discussed, the lack of continental sources South of 45°S,
together with the strong circumpolar circulation, leads to an extremely low 210Pb
content in Antarctica. This is a good illustration of the extent to which the
Antarctic continent is isolated from the influence of the other continents.

This inventory (Table I) can be compared with the one provided by G. Lambert
[Lambert and al., 1982b]. Although the present work includes some more
measurements, we obtain similar values. Nevertheless some differences can be
noted:

- the present concentration value between 0°-30°N is slightly smaller (20%);
- for the 0°-30°S band, the present value of 0.28 mBq m-3 (even if it is only based

on coastal sites) is much smaller than in Lambert's estimation (0.69 mBq m3), a
value obtained by duplicating the 0°-30°N band;

- for the 30°-60°S the present estimation (0.13 mBq m-3) is smaller than the one
published by Lambert (0.20 mBq m-3).

Comments on 210 Pb air-surface deposition fluxes
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The main three types of collectors previously described (artificial collectors, soil
and snow). have been used to obtain these data. Concerning soil measurements,
three sites (Camels Hump, White face Mt. and Santa Fe, USA) have been
excluded because the 210Pb flux values are well outside the local mean
distribution. We outline here the global features of the measurements
concerning regions where enough data exist.

Northern Hemisphere

a - North America

Figure 8 presents the longitudinal distribution over the U.S.A. between 30°N and
60°N. The same overall trend as for concentrations is observed: an East/West
asymmetry with low values on western areas. The causes explaining this pattern
are the same than for concentration distribution: the Westerlies and the oceanic

origin of the air masses depleted in 210Pb prevailing on the western part of the
continent. Nevertheless maxima are less pronounced and- distributed over a

larger longitudinal extent.

The role of precipitation is well illustrated by the differences in flux values that
appear on the West coast: the flux increases with rainfall. As an example, the

appreciable difference between the North (Seattle: 73 Bq m-2 y'l) [Nevissi, 1985]
and the South (Palo Alto : 25 Bq m=2 y~1) [Fuller and Hammond, 1983], also exists
in the precipitation amount (respectively 1200 mm y-1 and 350 mm y-1).
Another example illustrating the role of orography on fluxes is given by the
Sierra Nevada. There, a sharp increase exists between the flux at the Californian
coast ([around 40 Bq m-2 y~1), at the Central Valley (70 Bq m-2 y~1) and at the
Sierra sites situated 200 km inland (around 130 Bq m-2 y-1)[Monaghan, 1986]. The
Westerlies arrive at the coast, cross a continental region and reach the Sierra.
This humid oceanic air mass is progressively enriched in 222Rn and 210Pb when
crossing the continental band. When reaching the first high relief of the Sierra,
210pb is deposited both by direct precipitation and by orographic-cloud droplets
impacting on vegetation [Graustein and Turekian, 1986; Monaghan, 1989].

b - Europe

The longitudinal distribution of the fluxes (figure 9) is very similar to that of the
U.S.A., even if there is a paucity of data for central Europe. Such a similarity is
not surprising, in view of the fact that the two regions are situated in the same
latitudinal band and experience similar atmospheric circulation (Westerlies).

c - Japan

The ﬁ\ighest measured fluxes on Earth are observed over Japan with a
considerable spatial variation (from 170 Bq m2 y-1 at Osaka to 360 Bq m-2 y-1 at
Hokkaido) [Matsunami and al., 1974; Fukuda and Tsunogai, 1975]. Japan is
situated at mid latitude on the eastern part of the Asiatic continent. It is subjected
to the Westerlies. Its geographical situation is comparable to the Eastern coast of
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North America and, therefore, fluxes a priori comparable to the east of North
America are expected. This is the case for the South of Japan (Osaka). But clearly,
the northern part of Japan experiences a different situation resulting in much
higher fluxes. Fukuda and Tsunogai [1975] explain that the high 210Pb fluxes at
Hokkaido (North of Japan) are due to the winter south-west monsoon. At this
time of the year, dry continental air masses originating in Northern China and
Mongolia, cross the Sea of Japan where they are humidified, and reach North-
East Japan. During their long trajectory above the Asiatic continent these air
masses became highly enriched in 210Pb. When they arrive over the islands of
Japan, the orographic effect induces precipitation and strong 210Pb fluxes. In
summer, even though precipitation are important, the oceanic origin of the air
masses does not induce high deposition fluxes [Fukuda and Tsunogai, 1975].

d - India

India is the only northern tropical and sub-tropical region where the data set
extends over 5 years [Joshi and al., 1969]. As is the case for the concentration
distribution, a strongly decreasing flux gradient is observed from the North (182
Bq m2 y~1 at Srinagar) to the South (around 85 Bq m-2 y1). In the same way as
for the concentration, these North-South decreasing values in the peninsula may
be attributed to the increasing influence of the marine surroundings. Unlike the
concentrations, Northern fluxes show a considerable variability (from 100 Bq m-2
y-1 at Calcutta to 250 Bq m2 y-1 at Bombay). This variability could be attributed to
variations in precipitation: higher fluxes correspond to higher precipitation.

Southern Hemisphere

The data mainly concern Oceania. Three regions are concerned here: Australia,
New-Zealand and tropical oceanic sites. The data relative to Antarctica are
commented in the section on the polar regions.

Deposition fluxes and concentrations are comparable both over Australia and
New Zealand. Some variations around this value can nevertheless be pointed
out.

In Australia, fluxes do not significantly change with the longitude (figure 10).
The influence of the climate appears when the tropical sites with high rainfall

rates (Darwin, 95 Bq m2 y-1 with 1500 mm y1) are compared with dry coastal site

(Port Hedland, 32 Bq m2 y-1 with 320 mm y1) [Bonnymann and Molina-Ramos,
1971].

In New Zealand, a distinct difference exists between the North-Western and
South-Eastern coasts. The averaged flux on the North-Western coast (70 Bq m-2

y1) is twice as high as on the South-Eastern coast (30 Bq m2 y-1) [Turekian and
al., 1977]. We suggest that this difference may be caused by a mechanism similar
to that mentioned for Japan. At these latitudes, the Westerlies are dominant.

Continental air masses originating over Australia and enriched in 210Pb are

humidified over the ocean. When they reach the New Zealand mountain
chains, they give rise to rainfall on the North-Western coast (1500-2000 mm y-1)
and are depleted when they reach the South-Eastern coast (700-1000 mm y-1).

On the ocean, only two sites are available, which are characterised by relatively

high fluxes (Rarotonga, 52 Bq m-2 y‘1 ; Suva, 80 Bq m-2 y'l) [Turekian and al.,
1977] and high rainfalls.

We can compare these three areas (Australia, New Zealand and tropical oceanic
sites) by introducing the o parameter (expressed in Bq kg-1), which is defined by
the ratio between the annual flux, ® (Bq m-2 y-1), and the annual amount of
precipitation, P (mm y-1). When dry deposition is negligible compared to wet
deposition, o represents the 210Pb concentration in rain and should be

proportional to the 210Pb concentration in the air column washed out by the
rain.

In Australia, two different types of region can be distinguished using the o
values. The coastal areas, with more than 600 mm y-1, have an o value ranging
from 0.04 to 0.08 Bq kg-1. The « value is higher in the desert areas (0.1 Bq kg1 at
Port Hedland, and 0.23 Bq kg at Alice Spring). In New Zealand o ranges from
0.03 to 0.06 Bq kg~1. In oceanic sites, o ranges from 0.02 to 0.03 Bq kg1. We limit
our comparison to sites where wet deposition is predominant. The decrease in

values from Australia to oceanic sites with intermediate values in New Zealand
is consistent with the expected decrease in the concentration in air. Australia is a

continental source of 210Pb with high concentration in air; New Zealand is
under the influence of the Westerlies, situated 2,000 km of Australia and the

main 210Pb supply comes from this continent; the two oceanic sites (Suva and
PPy €0t : _
Rarotonga) are more isolated from continental sources, resulting in a lower

210Pb concentration.
Polar regions

Fluxes have been measured in snow in Antarctica and in the central part of
Greenland. Both ice sheets present very low flux values compared to the lower
latitudes. Nevertheless, fluxes in Antarctica are on the average lower than in

Greenland. In Antarctica, fluxes increase from 1-2 Bq m-2 y‘1 at the centre, to 3-8
Bq m 2 y-1 on the coast (figure 11a). In Greenland, flux measurements are only

taken on the ice sheet (no coastal sites) ranging from 5 to 20 Bq m2 y~L. The fact
that Greenland values are higher than those in Antarctica is partly explained by

the higher surface concentration of 210Pb in air in Greenland.

When comparing concentration with flux in central Greenland, a striking feature
appears. Whereas concentrations are lower than those in the Northern mid-
latitudes by a factor of 3, fluxes are 10 times smaller. Furthermore, if we compare
with the centre of Antarctica we have the same order of magnitude of the ratio
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between flux and concentration (apparent deposition velocity). Nevertheless the
precipitation values are very different (one order of magnitude higher in central
Greenland compared to central Antarctica). All these features indicate less active
deposition in central Greenland. We have no explanation for that.

In Greenland, fluxes associated with long periods of observation (i. e. about a
century) seem systematically higher than measured fluxes corresponding to
recent years. This is well illustrated at the Dye 3 site where the flux varies from 6
to 20 Bq m-2 y-1, depending on the periods of observation (2 or 90 years). The
original authors interpret this feature as a decrease of the 210Pb flux since the
beginning of the century [Nijampurkar and Clausen, 1990; Dibb, 1992]. Another
potential interpretation is that this apparent flux decrease results from in situ
222Rn production, which originates in the dust incorporated in the snow. Thus,
in the deep part of the core, the supported 210Pb is no longer negligible compared

to the unsupported part. The unsupported part is consequently overestimated
[Pourchet and al., 1996].

In Antarctica, flux decreases from the coastal regions toward the centre of the
‘continent (fig. 11a). This decrease is not observed for the concentration values,
which stay similar throughout the Antarctic continent expressing a well mixed
air reservoir (fig. 6 and 7). The same decrease is observed for precipitation (figure
11b). This indicates that the 210Pb flux distribution in Antarctica is mainly
determined by precipitation. The scavenging process is more efficient on the
coast where precipitation is higher (140 - 400 mm y-1) than inland (30 - 90 mm y-
1). Figure 1lc gives the flux as a function of precipitation. The closely linear
relationship results from the fact that the 210Pb concentration is homogeneous
in the air masses over Antarctica, leading to a fairly constant specific activity of
210Pb in the snow during the wet deposit (0.011 Bq kg~1). This relation can be
used to estimate dry deposition (1,0 Bq m-2 y'l), after the elimination of the Mac
Murdo site, which is influenced by the 210pb volcanic activity of the Mt. Erebus
[Crozaz et al. ,1964]. These results are similar to those obtained by Lambert et al.
1983, which were based on a smaller number of sites with a specific activity of
210Pb in precipitation equal to 0.015 Bq kg1 . At the South Pole they estimated a

dry deposition corresponding to 54% of the total deposition, a value closed to the
present one estimation (65%).

The fluxes measured in moss and lichen on the South Shetland Islands with a

mean value of 8.3 Bq m-2 y'1 [Roos and al., 1994] are close to those in snow in the
coastal range. At the same location (Livingston Island) [Pourchet and al., 1996]

snow measurements give a value of 6.7 Bq m=2 for the 10 winter months. A

similar VaIu_e (8.2 Bq m-2 y‘l) is observed at Roi Baudoin. This shows that the
moss and lichen used as collector give results in good agreement with snow
measurements.

High mountains sites

L6

The paucity of the measurements in the high altitude sites (4,000-7,500 m) does
not allow careful comparison. However, some common features appear in the

flux measurements. Fluxes are very low, extending from 1 Bq m2 y~1 to 30 Bq m-
2 y-1, When fluxes can be compared at different altitudes, on the same area, a
clear decrease always appears from low to high altitude. In the Yukon, on Mount
Logan (5,340 m, 14 Bq m-2 y~1) the flux is half of the regional flux at 1000 m (37 Bq
m-2 y'l)[Monaghan and Holdworth, 1990]. In Switzerland, flux decreases by a
factor of 7 between Porte du Scex (400 m, 152 Bq m=2 y~1) [Dominik and al., 1987]
and Colle Gnifetti (4,450 m, 22 Bq m-2 y-1) [Giggeler and al., 1983]. In India, there
is a factor of 9 between the fluxes of Gangtok (2,000 m, 230 Bq m=2 y-1) [Joshi and
al., 1969] and Changme Khangpu glacier (5,150 m 27 Bq m"2 y~1) [Bhandari and
Nijampurkar, 1981]. Different facts can explain these trends: a lower
concentration of 210Pb in air in the continental free troposphere, a decrease in
the precipitation at these high altitudes, and a shortening of the scavenging
column due to the high altitude of the sites.

Latitudinal distribution

The 210Pb flux data are expressed as a function of latitude in Figures 12 and 13
and Table IL It is important to remember that this latitudinal distribution results
from the existing data and that large parts of continents such as South America,
Africa and Central Asia, are not represented because of the lack of measurements.
Figure 13 and Table II present zonal averages based on continental data only.
Oceanic measurements are not included here because of the scarcity of data. High
mountain sites are also excluded because of their poor spatial representativity.
Data relative to temperate glaciers [Svalbard Islands, mid and tropical latitude
glaciers] are not included because the annual values are usually underestimated
due to the snow-melt during summer.

Distribution is similar to the latitudinal distribution of 210Pb concentration in
air. The difference between Northern and Southern Hemispheres appear clearly,
resulting from the same causes (high asymmetry in the ratio of continent/ocean
surfaces). Nevertheless some differences can be pointed out:

- a much greater dispersion, particularly for the northern mid latitudes,

- the polar zones in both hemispheres (Greenland and Antarctica) present values
of the same order of magnitude whereas the concentration in air is much higher
in the Arctic regions than in Antarctica.

Empirical deposition velocity

The empirical deposition velocity, defined as the ratio of the 210Pb deposition
rate to concentration in surface air,

v=0/p
is one of the parameters that characterise the total (dry + wet) deposition
efficiency [Turekian and al. 1977; Graustein and Turekian, 1986]. It should be
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clear that v is generally a pure mathematical concept, since the flux is, in fact,
influenced by the 210Pb concentration in the whole air column and not only in
the ground level air. Figure 14 presents the fluxes as a function of concentration
for the locations where both measurements are available. Results are grouped
according to the various regions (North America, Europe, India, Australia,
Antarctica and oceanic regions including New Zealand). For each region the
mean deposition velocity has been calculated (Table III). These mean deposition
velocities are represented (figure 14) by the slope of straight lines. The deposition
velocities are quite similar for the various continental regions extending from 6
to 11 mm s-1. They are much lower than the deposition velocities on oceanic
sites (from 10 to 28 mm s1). The high oceanic values can be explained by the fact
that, in the calculation of v, only the very low concentration in surface air is
included, whereas the entire air column, including the free troposphere and
enriched in 210Pb, contributes to the deposition flux.

Comments on 210Pb water-sediment fluxes

The fluxes are measured at the water-sediment interface in many sites (figure 2c).
They show considerable variations extending from less than 50 to more than

1000 Bq m-2 y-1 . This wide range is a consequence of the numerous different

processes which are involved in the transfer and deposition of 210Pb at the
water-sediment interface. Our concern here is to know whether, despite this large
range, it is possible to extract information concerning the atmospheric deposition
flux. For this reason, we adopt a different approach from that used for the air-
surface transfer data. We do not analyse flux distribution geographically. Instead,
we comment on the histogram of the data distribution relative to different types
of reservoir and compare it to the histogram of the atmospheric flux obtained
with artificial collectors. This approach makes it possible to outline the
differences in behaviour of the various reservoirs. It will also show which kind
of reservoir could be the most useful for reconstructing the atmospheric
deposition flux.

We distinguish here mainly four classes of reservoirs:

- deep Atlantic ocean,

- coastal range, (estuaries, fjords, bays and continental margins),
- Laurentian Great Lakes,

- reservoirs which include lakes with surface areas less than 700 km?2. In this part
we include measurements of large lakes such as the lakes of Geneva
(Switzerland), Biwa (Japan) and Constance (Germany), and those concerning
small lakes, ponds, peat bogs and salt marshes.

The comparison between these four types of reservoir will be restricted to the
Northern Hemisphere due to the lack of information for the Southern
Hemisphere.

Figure 15 represents the histogram of the flux measurements relative to the

artificial collectors in the Northern Hemisphere (figure 15a) and to the total
sediment cores (figure 15b). The scale is different in the two figures: a much
larger number of measurements exists for sediment cores resulting in better
statistical distribution. The majority of data are located around similar values on
both diagrams ranging from less than 50 to 250 Bq m-2 y-1. However the
distribution for sediment cores reaches much higher values (>1000 Bq m-2 y-1)
whereas no fluxes above 500 Bq m2 y-1 have been reported with artificial
collectors. The histogram in figure 15b has been split between the four above
mentioned reservoir classes (figure 16).

Great Lakes

Two features appear in figure 16a: the atmospheric component is clearly visible
(maximum of distribution between 50 and 250 Bq m2 y-1), nevertheless high
fluxes also occur in many cases, (ranging from 250 to over 1000 Bq m=2 y-1). This
wide range of values results from the large variety of sediment deposition
mechanisms. In these large water bodies a large quantity of energy can be
involved in those mechanisms (deep water streams...). The calculated mean

“value of the measured flux (298 Bq m-2 y'l) is clearly above the atmospheric flux

in North East America (calculated mean value: 155 Bq m=2 y~1) indicating the
importance of the allochtonous input.

Coastal ranges

The fluxes observed here (figure 16b) are stronger than these of the three other
types of reservoirs, with most of the values extending from 100 to 450 Bq m-2 y-1.
The atmospheric flux component appears largely distorted resulting from the
very high sedimentation rates that occur in the coastal areas. This is a
consequence of the high contribution of erosion mainly through river inputs:
allochtonous sediments are collected from large catchment areas where
unsupported (atmospheric) 210Pb is deposited. Mean values of the measured
fluxes show a difference between the continental margins (which includes shelf
slopes and canyons) and the rest of the coastal range (estuaries, bays and fjords).
The continental margin mean flux value (370 Bq m 2 y-1) is intermediate
between the coastal range (550 Bq m~2 y~1) and deep ocean (111 Bq m2 y~1) mean
flux values.-

Deep ocean

The histogram of the flux (figure 16c) presents a symmetrical distribution with a

low scatter, with a high contribution between 50 and 150 Bq m2 y-1. It expresses
that a feature, common to the whole ocean, exists in the mechanisms governing
the fluxes, (sources, transport and deposition). The calculated mean flux (111 Bq

m-2 y-1y éppears to be higher than the estimated atmospheric flux on the North
Atlantic ocean (50 Bq m-2 y-1 estimated in the Northeast Atlantic) [Cochran and
al., 1990; Thompson and al ., 1993], (60 Bg m-2 y'1 measured at Madeira)
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[Carvalho, 1990]. This may confirm the existence of an additional source of 210pp.
As pointed out by several authors [Robbins, 1978; Cochran and al., 1990], the
major contribution to the 210Pb deposition flux at the deep ocean bottom comes
from the well mixed dissolved 226Ra present in the water column.

Lakes, ponds, peat bog and salt marshes

These reservoirs account for the major part of sediment measurements. Fluxes
are regularly distributed (figure 16d) with a maximum distribution around 100 Bq
m-2 y-1. When comparec_i with the four classes of reservoir, this flux distribution
appears to be the most similar to the atmospheric flux distribution:

- the calculated mean flux (162 Bq m-2 y-1) is close to the calculated mean
atmospheric flux (142 Bq m=2 y-1);

- as is the case with air flux measurements, most data range from 0 to 250 Bq m-2
y-1, with maxima from 50 to 150 Bqm=2y1,

However very high flux values exist (>500 Bq m-2 y~1), but with a very low
statistical weight.

Note that the important contribution of low values (<50 Bq m2 y-1) may result
from the large quantity of data measured in Scandinavia ‘where the atmospheric
flux is low.

Some features, wh%ch are often common to this type of reservoir, can explain
why t_h.e Water-s.edl.ment flux distribution is more similar to the air-surface
deposition flux distribution than in the three other types of reservoirs:

- smaller- water reservoir size implying less energy in transport and therefore less
perturbation of the sediment deposit (the opposite of the Great Lakes),

- negligible production of 210Pb generated by in situ dissolved 226Ra (the
opposite of the oceans),

- lower sedimentation rate ( the opposite of coastal ranges), especially when

coring is performed in the lake centre, originating in a smaller contribution of
the catchment origin.

However it must be remembered that noticeable differences can exist between
local atmospheric flux data and individual water-sediment flux data even in this
last type of reservoir.

Comparison between the four classes of reservoir

These results clearly indicate that, in three of the four types of reservoir, the flux
at the water-sediment interface differs significantly from the atmospheric flux.

In the deep Atlantic ocean, the main contribution to the deposit flux does not
originate in the atmospheric flux at the surface of the ocean, but results from the
disintegration of the dissolved 226Ra present in the bulk water. In the coastal
range the large amount of sediment supply explains, to a large extent, why flux
values are much higher than the mean atmospheric input. The Great Lakes

present a wide variety of sedimentation processes leading to greatly dispersed
sediment flux values.
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Unlike the three preceding reservoirs, the last type of reservoir (lakes, ponds,
peat bogs and salt marshes) shows a flux distribution much more comparable to
atmospheric deposition. A common feature of this type of water reservoir is its
small size and relatively low energy budget. Salt marshes and peat bogs appear to
be the best places for a good estimation of the atmospheric flux because of the
shallowness of the water, the absence of erosion and the very low energy budget
(absence of streams). The lakes present more dispersed values. Nevertheless a
careful choice of the type of lake (small size) and of the coring locations (centre of
the lake with low sedimentation), might give a correct estimation of the
atmospheric flux.

Conclusion

This article focused on the interpretation of the spatial distribution of
concentration in surface air and flux deposition issued from the data base. The
spatial coverage is largely incomplete, but is broad enough to allow a first
attempt at an analysis in terms of source, transport and deposition mechanism
over a large part of the globe. ?

The influence of the sources is clearly visible when comparing the range of the
concentration in surface air over continents (0.2-1.0 mBq m3 ) where 222Rn
sources are effective, with that over oceans (0.02-0.3 mBq m-3) and ice-covered

lands (0.02-0.2 mBq m-3), where the 222Rn source is negligible. As a first
approximation, the spatial distribution mainly results from the zonal feature of
the atmospheric circulation together with the source distribution. The latitudinal
distribution (concentration and flux) reflects to a large extent the source
proportion on the zonal band. The longitudinal distribution results mainly from
the air mass origin (enriched continental, or depleted oceanic), resulting in turn
from the direction of the zonal circulation (Westerlies, Trade winds...). The
precipitation (rainfall or snowfall) is the main deposition mechanism of 210pp,
except in the desert regions. The role of the precipitation is well illustrated in
Antarctica, where the concentration in surface air is homogeneous and where a
strong gradient of precipitation exists from the coast toward the centre. There, the
flux deposition is linearly dependent on precipitation. A consequence of those
mechanisms is the difference between Northern and Southern Hemisphere
latitudinal distributions in terms of 210Pb concentration as well as in terms of
flux deposition. This results from the asymmetry in the distribution in ice free
continents. This is particularly visible in the polar zones where concentration in
Antarctica is a factor of ten lower than in Arctic regions. However, although the
concentration distribution seems to be fairly well understood, flux deposition in
northern polar zone, which undergoes large changes, involves a less
straightforward interpretation notably when compared with Antarctica.

The 210Pb water-sediment flux data are classified considering four different types
of water reservoirs in order to compare them with air-surface deposition flux. In
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three types of reservoir (deep ocean, Great Lakes and coastal sites) the flux
distribution differs significantly from that in the atmosphere. This is the
consequence of internal processes (dissolved 226Ra source in oceans, mechanical
redistribution in great lakes, high sedimentation rate in coastal ranges). The last
type of reservoirs (small lakes, ponds, peat-bogs and salt marshes) displays a data
distribution that is quite comparable to the atmospheric flux.

This data base provides a useful tool to compare the measurements obtained by
the main three different methods (artificial collector, soil, snow) used for the flux
measurements at the Earth's surface. The direct method (artificial collector) is
obviously the most reliable, but necessitates continuous collection during the
period of observation (one year minimum). The two other methods (soil and
snow collectors) offer the advantage of rapid sample collection, giving access to
long periods of observation (over a century) if the collector is not disturbed by
external processes (erosion, accumulation or snow melt). A judicious choice of
sampling sites minimises these perturbations. Some water-sediment types
(small lakes, ponds, peat-bogs and salt marshes) may also provide a good
estimation of the atmospheric flux provided that a careful analyse is performed.
-This comparison between the different methods indicate that when a rapid
spatial coverage of atmospheric flux (yearly average) is needed, a good
compromise between accuracy and efficiency would be soil and snow (or, in some
cases, sediment) measurements, as long as the site is chosen with care.

In conclusion, it has to be emphasized that the spatial coverage of the data base is
only very partial. There is a lack of information concerning some large regions
which are totally absent from the present data base (figure 2). The zonal averages
are very poorly documented in the equatorial and tropical zones. A dramatic lack
of information on concentration in surface air exists for the entire African
continent, the Middle East, Central Eurasia (from Eastern Europe to the Pacific
coast), South-East Asia and South America (except for the West coast).
Concerning deposition flux, the same lack of information exists, but for South
America as a whole. Oceanic measurements are rare for concentration and
almost non-existent for flux.
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Figure captions

figure 1: The 210Pb global cycle: source, transport, deposition and post-
depositional redistribution ;

figure 2: Location of 210Pb measurements

figure 3: Longitudinal distribution of the mean annual 210Pb concentration
in surface air over North America (30°-60°N). Grey bars represent 5°
longitudinal averages

figure 4: Longitudinal distribution of the mean annual 210Pb concentration
in surface air over Europe (30°-60°N). Grey bars represent 5° longitudinal
averages

figure 5: Latitudinal distribution of the mean annual 210Pb concentration in
surface air over India. Grey bars represent 5° latitudinal averages

figure 6: Mean annual 210Pb concentration in surface air as a function of
latitude

figure 7: Mean annual 210Pb concentration in surface air as a function of
latitude (10° zonal average) on continents only

figure 8: Longitudinal distribution of annual 210pPb atmospheric flux over
North America (30°-60°N). Grey bars represent 5° longitudinal averages

- figure 9: Longitudinal distribution of annual 210Pb atmospheric flux over
Europe (30°-60°N). Grey bars represent 5° longitudinal averages

figure 10: Longitudinal distribution of annual 210pb atmospheric flux over
Australia. Grey bars represent 5° longitudinal averages

figure 11: annual 210pp atmospheric flux (a) and annual precipitation (b)
over Antarctica as a function of the distance from the coast; annual 210pPb

atmospheric deposition flux versus annual precipitation in Antarctica (c).
Average values are indicated by grey bars

figure 12: Annual 210pp atmospheric flux, from artificial collector, snow and
soil measurements, as a function of latitude

figure 13: Annual 210Pb atmospheric flux on continents only, from artificial
collector, snow and soil measurements, as a function of latitude (10° zonal
average). The latitudinal bands, with only one single available data, are not
included.

figure 14: Apparent deposition velocity: annual 210Pb atmospheric

deposition flux versus the mean annual 210Pb concentration in surface air
for different regions. The slope of the straight line represents the mean

deposition velocity for each region. It is obtained by averaging the different
deposition velocities corresponding to each point on the graph.

figure 15: Histogram of 210Pb deposition flux data in Northern Hemisphere
only: a) at the atmosphere-earth surface interface (artificial collectors only);
b) at the water-sediment interface (all sediment types). Fluxes greater than
1000 Bq m2 y-1 (ranging from 1000 to 4000 Bq m2 y-1) are grouped in one
single class.

figure 16: Histogram of 210Pb water-sediment deposition flux data, in
Northern Hemisphere only: a) in Laurentian Great Lakes, b) in coastal
ranges, c) in deep Atlantic Ocean, d) in lakes, marshes and peat bogs. Fluxes
greater than 1000 Bq m-2 y-1 (ranging from 1000 to 4000 Bq m-2 y1) are
grouped in one single class.

Table I: Zonal mean annual 210Pb concentration in surface air over
continents compared to the relative contribution of the ice-free continental
areas. Values are from Figure 7.

Table II: Zonal mean annual 210Pb atmospheric flux over continents.

Values are from Figure 13.

Table III: Mean 210Pb apparent deposition velocity in some major regions.
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Annexe 4

Utilisation d’une Base de Données de ?'°Pb pour la

Table I
Latitude band Lead-210 Ice-free
concentration continental area
(mBq m™) (%)
60° - 80°N 0.31 43,5
30° - 60°N 0.:-53 50.0
0° - 30°N 0.56 28.7
0° - 30°S 0.28* 22.9
30° - 60°S 013 6.0
60° - 90°s 0.024 0.0
* including coastal data only.
Table II
Latitude band Mean Pb-210 flux
(Bg m™ y)
60°- 80° N 25
30°- 60° N 117
10°- 30° N 161
' 10°- 30° s 66
30°- 50° 8 5.3
60°- 90° s 3.5
Table III:
Regions NORTH EUROPA INDIA AUSTRALIA [ATLANTIC |ANTARCTIC
AMERICA N.ZEALAND |CONTINENT
V, (*1Pb) 5.8 10.4 5.5 7.9 19.0 7.9
(mm s7')
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Use of a new database of lead-210 for global aerosol model validation

N. Preiss and C. Genthon

Laboratoire de Glaciologie et Geophysique de I'Environnement, CNRS, Saint-Martin
d’Heres, France.

Abstract. The new comprehensive global database of ?'°Pb surface concentration and
deposition flux assembled by Preiss et al. [1996a] is synthetized by reduction and
aggregation on a 5°x5° grid to facilitate and improve the analysis of a GCM-based aerosol
and climate model. The model is found to generally underestimate surface concentrations,
and to overestimate (underestimate) deposition fluxes over source (non-source) regions
(respectively). We think that the simulated precipitation scavenging of aerosols is too
efficient in the lower part of the atmosphere, and too weak in the higher levels. This would
be consistent with the spatial distribution of concentration and deposition errors in the
model, and is backed up by the few available observed vertical profiles of 2"°Pb
concentration. This paper demonstrates the usefulness, appropriateness and convenience
for aerosol model validation of the synthetized *'°Pb database, which is listed in extenso
for use by other modellers.

1 - Introduction

Atmospheric lead-210 (half-life: 22.3 yr), a long-lived radon daughter, is a tracer of

~ atmospheric transport and mixing, and of the deposition processes (dry and moist) which

affect aerosols distribution and life time. It is thus sometimes used as a proxi for other
aerosol species in global tracer, chemistry, and general circulation models, and as a
validation tool for parameterizations of aerosol processes in such models [Balkansky et
al. , 1993; Genthon and Armengaud, 1995b; Lee and Feichter, 1995; WCRP Workshop,
1995; Rehfeld and Heimann, 1995]. Recently, a new global database of ?'°Pb has been
compiled [Preiss et al.; 1996a] which groups published and unpublished observed

concentrations in surface air and atmospheric deposition fluxes measured by different
types of collectors (natural and artificial). The validation of aerosols models is a natural
use of this database and it was, in fact, a main motivation for its assemblage. This paper
presents a comparison of data simulated by a global coupled aerosol/general circulation
model with a synthetic version of Preiss et al. [1996a] database.

Available data of 2'°Pb are scattered in space and time, and global coverage is sparse
and inhomogenous [Preiss et al., 1996b]. The resolution of global models of tracers
distribution is several hundred kilometers. To improve the significance of data-model
comparisons, we aggregate the comprehensive database of Preiss et al. [1996a] on a
global 5°x5° grid and further reduce it by offsetting doubtful or incomplete observations.
Altogether, a number can be attributed to only 89 (106) out of 72x36 = 2592
concentration (deposition flux) grid squares on the globe (respectively). Modél results are
interpolated on the same 5°x5° grid (from an irregular grid with 5.6°x3.6" mean resolution)
and we perform model analysis at those grid squares for which an observation is

available from the synthetized base.

The coupled model is based on an existing atmospheric general circulation model
(GCM). The processes by which climate drives aerosols on a global scale are simulated
"in-line" with the climate itself (diffusion, turbulence, convection, large scale transport, and
precipitation scavenging). These processes are formulated to take as much advantage
as possible of the information provided by the base climate model. Care is exercised to
keep the formulations simple and computationally efficient. The formulations developped
for some of these processes (transport, turbulence and convection) have already been
characterized using ?*?Rn as a gas tracer [Genthon and Armengaud; 1995a]. Here, to

some extrent, we complement the study using ?'°Pb as an aerosol tracer. Unlike ?*Rn,

219pp is very sensitive to precipitation scavenging. Also, radioactive decay, which is by far -

the main sink for ??Rn, has a very weak contribution to removing #°Pb from the

atmosphere.

The present introduction is followed by a description of the aerosol-climate model and




of the synthetic database for model validation (section 2). Section 3 is a voluntarily short
analysis and discussion of the annual mean simulated *'°Pb simulation results, our main
point being to illustrate the usefullness and convenience of the synthetized database. Our

conclusions on this study are summarized in section 4.
2 - Model, Data, and Simulations

2.1 - The Aerosol-Climate Model

2.1.1 - The base GCM

Much of the model is described in Genthon and Armengaud [1995a, 1995b]. It is
developped on the basis of the LMD (Laboratoire de Météorologie Dynamique, CNRS,
Paris) GCM [Sadourny and Laval, 1984]. Formulation is entirely by finite differences.
There are 64 equally spaced grid points in longitude (resolution 5.625°) and 50 grid points
equally spaced in sine of latitude (mean resolution 3.6°). The vertical coordinate is the
normalized pressure o=P/P, where P is the pressure and P, the surface pressure. It is
discretized on 11 irregularly spaced layers (4 in the boundary layer, 4 in the troposphere,

and 3 in the stratosphere). The lowest mid-layer is approximately 70 m above the surface.

2.1.2 - Tracer mixing and transport

Vertical tracer mixing is by boundary layer turbulence, dry and moist convections, and
to a small extend by large scale vertical wind. As much as possible, the tracers
formulations mimic the corresponding formulations for climate variables (heat, moisture
and momentum) in the GCM. In any case, all the relevant information available from the
GCM (mixing coefficients, air mass redistribution, cloud fraction, etc.) is used for tracer
modelling. Comparison with *?Rn observations and with other models show that the LMD
tracers-climate model performs fairly well for vertical mixing (Genthon and Armengaud
[1995a), Jacob et al. [1996]). As a trade-off between computing cost and advection

performance, tridimensional transport by explicit winds (large scale transport) is computed

with the 'slope scheme’ [Russell and Lerner, 1981].
2.1.3 - Source and sinks of °Pb

The source of 2'°Pb is simply set equal to the sink of ??Rn in the atmosphere. Indeed,
when ?2Rn nuclear fission occurs, the full decay chain to #'°Pb lasts less than half an
hour, which can be considered negligible for our purpose. Lead 210 itself decays with a
time constant of 1.028 10° s (1,,=22.3 years), which is very long compared to the other
processes of removal from the atmosphere. Nevertheless, this is taken into account in the
model. Also very short, the time life of free gaseous ?'°Pb is neglected. The metal atoms
are considered to attach immediately to ambient aerosol, mostly submicron particles.
Therefore, rather than modeling 2'°Pb, we actually model aerosol particles traced by ?'°Pb.
For simplicity, we will still refer to °Pb when we actually discuss features and properties

which pertain to the particles which carry *°Pb.

The main sink of atmospheric ?'°Pb is by precipitation scavenging. Precipitation is
diagnosed in the GCM at every model physics time step (30°). In any grid box and at any
time step for which precipitation is formed, aerosol is scavenged according to the

following simple expression:

AQ = 00[1 —exp(—PL)) (1)

ref

where Qq is the initial tracer mixing ratio before scavenging, P the quantity of precipitation

involved (kg m®) and P, a parameter having the dimension of precipitation. AQ is the

ref
quantity of tracer incorporated in the condensed water. Unlike similar expressions used
in other models, there is no explicit reference to time in Equation (1). The temporal
characteristics of precipitation are entirely determined by the decision by the GCM to form

or not precipitation in a given grid box at a given time step.

Equation (1) is expected to model wet removal by condensation of water vapor on the
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aerosol particles (condensation scavenging). In addition, wherever and whenever
precipitation is formed in a given layer and sweeps through the layers below all the way
to the ground, aerosol is removed from the column according to the same simple law
(Equation 1) in each affected grid box. This is meant to simulate collision scavenging. The
value of parameter P, depends on precipitation type (solid or liquid, function of
temperature) and scavenging type (condensation or collision).

A small but significant fraction of atmospheric ?'°Pb removal is by dry deposition. This
is parameterized at each physics time step (30’) by a combination of aerodynamic and
diffusion equations. The atmosphere to surface transfer flux is described by a bulk
aerodynamic expression:

Do =P Ca(1 +vs)(Qa "Qs) (2)
Across the diffusion layer, the surface to ground flux is diffusive:
¢4 -xQ, ()

p, is the surface air density, C, the drag coefficient computed by the GCM for heat and
moisture surface flux calculation, V, is the surface wind velocity extrapolated from the first
and second model layers, Q, is the tracer mixing ration in the model first layer and Q the
mixing ration at surface level. k is the product of a particle diffusion coefficient and the
thickness of the diffusion layer. Practically, k is adjusted so that the mean ?'°Pb dry
deposition velocity is about 10 mm.s™, a generally accepted value. Note that the actual
deposition velocity is locally dependent on surface atmosphere stability through C, and
V.. Equation (3) implicitly assumes that the particle concentration at ground level is 0, that
is, when a particle reaches the ground it is irremediably captured.

2.2 - The New ?"°Pb Concentration and Deposition Database

Published and unpublished data of #'°Pb concentration in surface air and of 2°Pb

deposition flux at different interfaces have been compiled and assembled in a now

available global database [Preiss et al., 1996a]. In this base, sites are grouped by regions

and latitudes. For each site, location, altitude and annual precipitation are also given.
When available, sampling periods or periods of observation are indicated. The base
includes deposition measurements performed with the different types of collectors
(artificial collectors, soil, and snow) most frequently used for 2'°Pb studies during the last
four decades. Most of the data reported in the base are annually-averaged. The base
contains 189 data of #'°Pb concentration in surface air from 134 sites, 278 atmospheric
deposition flux at the Earth surface from 190 sites, and 413 deposition flux at the water-
sediment interface from 178 sites.

The interpretation of water-sediment deposition flux in terms of atmosphere-surface flux
is complex, so we have excluded this type of data for the present study. The rest of the
dataset has been reduced on the basis of the following quality criteria:

- Only data obtained over a period of observation longer than three quarter of a year are
retained. If the period of observation is characteristically unrepresentative of a mean year
(e.g., if it excludes monsoon period in monsoon-affected areas), then it is rejected.

- Some values are very different from other neighbouring data because measurements
are performed at particular locations (high altitude sites, isolated topographic features,
local climatic phenomenons, etc...) or because disturbances may be expected in the
measurement method itself. These data are at best only very locally representative. They
cannot be considered for model validation and are excluded. However, some high altitude
sites, located on elevated plateau (for exemple, Chacaltaya, 5200m a.s.l., on the Andean
Altiplano) or situated within the local atmospheric boundary layer, are taken into account
in the reduced database.

To elaborate a resolution-consistent comparison between simulation and obéervations,
we have aggregated the reduced base on a 5°X5° (latitude/longitude) grid. This box size
is chosen as a trade-off between the typical resolution of existing aerosol models
(generally at of finer than 5°) and the density of available measurements in densely
covered regions. When more than one measurement is available at a given site, data are
weigth-averaged according to the length of the observation period of each measurement.

In the case of deposition flux measurements, data issued from natural soil collectors are
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considered with the same statistical weight as data measured with artificial collectors over
periods of at least one year. For artificial collection over shorter period, more weight is
attributed to the soil measurements. In Antarctica, data from sites located between 85°S
and 90°S have been averaged and extrapolated to the entire latitude band (-87.5)
because of the uniformity of the region (polar ice sheet) and of the convergence of the
meridians.

Figure 1 (a and b) shows that the spatial coverage of the database is sparse not only
over the ocean, but also over large continental areas (e.g., Africa, Siberia). We believe
that our compilation is quite comprehensive and that the few published data we may have
overlooked would not significantly improve this coverage. The (unreduced) database
(Preiss et al., 1996a) is continuously being updated to account for new measurements
as they are published or otherwise become accessible. Table 1 lists all 89 concentration
(from 114 sites) and 106 flux (from 174 sites) entries of the reduced base, along with the
number of observation sites within each 5°X5° box. Depending on observation site
location within a given box, entries can be representative of all or only part of the regional
characteristics. For a tracer which originates from the soil (through soil-exhalation of
?2Rn), it is important to know if data are representative of an oceanic, a continental, or
a mixed (coastal) site. This information is provided in Table 1 as ’location type’. Ice-
covered areas can be continental, yet there is generally no local tracer production. An ice
sheet type is thus also defined.

2.3 - Lead 210 simulations

Except for the source, **Rn is simulated as described in Genthon and Armengaud
[1995a). The ??Rn source prescrived for the Word Climate Research Program
intercomparison of convective and synoptic transport in global atmospheric models, as
reported and discussed for instance by Jacob et al. [1996], is used here. Decaying 2?Rn
is the only source of 2'°Pb in the model.

P.. (Equation 1) and k (Equation 3) are the only adjustable parameters within the tracer
part of the model. The dry deposition flux is linear in k, so adjusting this parameter
against observation is rather straightforward. Determining appropriate values for P, is
more difficult as well as particularly important because most *°Pb deposition is by wet
removal. In previous work with the model [Genthon and Armengaud, 1995b], a same
value of P,; was used for all wet removal processes (condensation and collision, by liquid
and solid precipitation). The value was selected in order that the mean simulated quantity
of 2'°Pb in the whole atmosphere is compatible with the estimate of Lambert et al. [1982].
Extrapolating over the entire globe a set of scattered observations of radionuclide
concentration and deposition flux, Lambert et al. [1982] suggest that there are 7.7 10*
atoms of ?'°Pb in the atmosphere, and that the mean surface exhalation of **Rn over
continents is 7200 atoms per square meter and per second. Our source is close to 10000
atoms per square meter and per second, so that about 11 10%® atoms of ?"°Pb are
expected in the simulated atmosphere. To obtains this number, we found that 1/P

ref

should be given a value of 0.5 kg™ m?.

In fact, condensation scavenging is generally considered more efficient than collision
scavenging. This is particularly true for highly hygroscopic particles such as sulfate which,
because they are globally abundant, support most of 2'°Pb. Condensation within warm
clouds is observed to remove 90% or more of the ambient aerosols. The scavenging
efficiency of cold cloud condensation is very uncertain, but it might not be much less than
for warm clouds. Below cloud scavenging is also uncertain. Below cloud impaction
scavenging by rain drops is generally much less efficient than liquid condensation
scavenging in the cloud. Impaction by large snow flakes might be rather efficient, yet it
is also rather infrequent. Impaction by solid particles of the size of rain drops is probably
no more efficient than corresponding liquid impaction. '

Altogether, in-cloud condensation scavenging is probably the most efficient process of
wet scavenging, a possibility that we test here by setting 1/P,, to 0 for both liquid and
solid impaction scavenging. In order that the mean quantity of 2°Pb remain constant

(about 11 10 atoms), the value of 1/P,,, for liquid and solid condensation is set to 1.0




instead of 0.5.

3. Model Results and Comparaison with Observations

The simulation is run for 36 months, including 12 months for intialization and spin-up.
Results presented and analyzed here are therefore those of the last 2 years of simulation.
To compare directly the model results with observations issued from the synthetized
gridded database, the initial model grid is also interpolated on a regular 5°x5° grid. Then,
each box for which an entry exists in the database is compared with the corresponding
model grid point. Simulation results are analyzed for 2°Pb concentration in surface air
(Figure 2) and total *"°Pb deposition flux (Figure 3). To quantify model errors, we use the
percent model bias (p.m.b.) as defined in Balkanski et al. [1993]:

(vsﬁvo)
max(V,,V,)

s’ o

p.m.b. = 100 (4)

where V, and V, are the simulated and observed values, respectively.

Percent model biases are shown for all available grid box for surface concentration
(Figure 4a) and deposition flux (Figure 4b).

Table 2 shows the mean model concentration and flux biases, averaged separately
over the continents and the ocean (except the polar regions) and over the polar regions.
The model systematically underestimates surface concentrations. The error is émall over
lands, that is, over source regions. It is larger eslewhere, and particularly high over thé
Arctic region. If globally integrated, taking into account the respective surface of land and
continent on the globe, the mean concentration bias is -19.2%. In other words, the model
underestimates surface concentrations by about 20% on average.

Flux biases are positive in source regions as well as in the polar regions. They are

negative over the oceans. Considering that our data-model comparison, although global,
addresses only a small fraction of the entire globe, the fact that the areally averaged
global flux bias is very close to 0 might be partly fortitious. However, if our prescribed
source is correct, then at steady state the regional deposition errors must compensate
to yield a correct global sink. The almost zero global deposition bias may then indicate
that the spatial distribution of observational control is sufficient to allow globally valid
analysis since it is adequate to check that the global source and sink balance.

Yet, model results can certainly be better compared with observations and discussed
on a regional basis (Figures 4a and 4b). For instance, in the mid-latitudes, the eastern
and western flanks of the continents have very different characteristics. Because of the
dominant westerly winds, the west is affected by an oceanic, moist, and *°Pb depleted
air flow. The atmosphere is dryier, and precipitation generally less, but the air is much
more loaded in 2'°Pb over the eastern lands. The eastern high concentrations are fairly
well reproduced by the model (Figure 4a), in South-East Australia (p.m.b. = +5.3%) and
in the eastern United States (p.m.b. = +2.9%). Concentrations are slightly underestimated
in the Japanese islands (p.m.b. = -18.9%) but these can only partially be considered as
continental since medium-range transport across the seas of Japan and of China is
involved. As transport gets longer, concentrations tend to be more underestimated (e. g.
New-Zealand, p.m.b. = -33.9). At the west of the continents, where truly long-range
transport of 2'°Pb is involved, concentrations are clearly low, e.g., in. Western South
America (Chile, p.m.b. = -55.1%), Western Australia (Perth, p.m.b. = -34.8%), Western
Europe (p.m.b. = -25.0%) and Western United States (p.m.b. = -24.1%). Conéentration
biases are also negative in the tropical oceans (p.m.b. = -40.3%) and in the polar regions
(p.m.b. = -34.3%). |

If this picture at the surface holds deep in the atmosphere, then the aerosol transport .

efficiency (or, equivalently, the aerosol life-time) is systematically too low in the model.
However, the few available 2"°Pb measurements above the surface (Figure 5) suggest
that simulated 2'°Pb concentrations may be too high rather than too low in the medium

and higher tropospheric levels (Figures 5a and 5b). Previous studies of **Rn in this




.

model (Genthon et Armengaud [1995a], Jacob et al. [1996)) suggest that horizontal
transport, vertical mixing, and resulting tracer distributions are roughtly in agreement with
observation for a tracer which is not affected by deposition. Thus, we suspect that
inadequate deposition formulations in the model are responsible for a poor reproduction

of ?'°Pb vertical distribution, with consequences on the horizontal distribution of surface
concentration and deposition flux.

Even though the surface concentrations are correct in Eastern United States and
Southeast Australia, deposition fluxes are too high (p.m.b. = +31.6% and +27.3%,
respectively, figure 4b). Globally, the flux bias tends to be less and to become negative
as the transport range increases. The model parameterizations for deposition could simply
be systematically too efficient, but that would be inconsistent with the requirement that
the total amount of #"°Pb in the model is correct. If the mean deposition is correct, then
its distribution is space and time must be wrong.

A workshop [WCRP, 1995] was recently held to, among other goals, evaluate and
compare the precipitation scavenging of a number of tracers models worldwide. Visual
inspection of standard diagnostics suggested that the LMD model tends to scavenge
aersosols more efficiently in the low atmosphere than other models (and correspondingly
less efficiently higher in the atmosphere). Measurements of scavenging efficiency are
much too scarce to allow a clear identification of which models are right, if any, but we
seriously consider the possibility that the LMD model is in error in this respect. In the
present study (compared to the model version which participated in the WCRP
intercomparison), setting the collision scavenging parameter 1/P,to O (section 2.3) does
raise the level of maximum aerosol removal, but might not fully solve the problefn. Indeed,

the vertical profile of concentration of Figure 5, with a slope opposite to the observed

(Figure 4b shows that the surface concentration is too low in the area where this profile -

was measured), suggests that removal along the pathway of transport to the East Pacific
is too low in the high levels.

This is consistent with the general picture (Figure 4a) of a surface concentration being

correct in source regions and increasingly underestimated as the distance to the source
increases. Deposition also decreases with distance to the source (Figure 4b) because the
low levels where scavenging is more efficient are rapidely depleted. However, this
apparently does not hold in the polar regions where deposition is too high.

Precipitation is a climate variable which GCMs do not accurately reproduce, but which
directly affects aerosol distributions through wet removal. For instance, in Antarctica,
precipitation is strongly overestimated by the LMD GCM, a feature which is consistent
with an excess of 2'°Pb deposition. To primarily sort out the respective responsibilities
of climate and tracer modeling shortcomings in deposition errors, we have compared with
observed total flux, not only the simulated flux F, but also a "corrected" flux defined as

follows:

_FP)
Fo- w22 @

s

where P, and P, are the observed and simulated precipitation, respectively. The corrected
flux over Antarctica is less than the observed (p.m.b. = -38.2% on average). It is thus
most probably because model precipitation is overestimated that the direct (non-
corrected) flux is overestimated and inconsistent with the general picture of a model
affected by an inadequate vertical distribution of aerosol scavenging. The corrected flux

does fit with this picture.

In addition, if applied to continental India, the flux correction yields a strongly positive
flux bias (p.m.b. = +54%) instead of the underestimated direct flux shown on figure 4b.
Again, this is in better agreement with the general picture above. On the other hand,
applying flux correction to the Arctic does not help fit with this picture. It only makes
depostion in the Arctic spatially consistent since the corrected flux bias is positive

everywhere, including Svalbard. Preiss et al. [1996b] mention that over the Greenland ice

sheet, the observed fluxes appears anomalously low with regard to the corresponding

atmospheric concentration. This unusual feature in the real world is not reproduced by




the model, possibly because some specific processes (circulation, deposition?) are at
work in this region. This point certainly deserves further examination but is outside the

limited scope of the present paper.
4. Conclusions

Lead 210 has in a number of instance been used to study and calibrate aerosols
models. However, the relatively large number of available observation covers only a
limited fraction of the entire globe, with a strong bias toward the lands. In addition, the
spatial significance of each of these measurements can be rather limited because the
distribution of sources and sinks can induce sharp gradients. As a consequence, the
analysis and comparison with these observations of relatively crude resolution global *"°Pb

models is not straighforward.

Here, to facilitate the analysis of the LMD GCM-based aerosol-climate model, we have
sorted and aggregated on a 5°x5° grid the new compilation of '°Pb surface concentration
and deposition observations assembled by Preiss et al. [1996a). Less than 4% of the full
grid can be confidently filled. The model is thus quantitatively evaluated over a very small
fraction of the globe, but because the balance of source and sink is verified we think that

the global representativeness of the synthetized database is sufficient.

It clearly comes out that the simulated surface concentration is mostly underestimated,
and more so away from the source regions. Deposition fluxes are overestimated over
source regions and underestimated elsewhere. This, along with three published vertical

profiles of #®Pb concentration in the atmosphere, is compatible with the following

explanation: In the model, the vertical distribution of precipitation scavenging is wrong.

It is too strong in the low atmospheric levels and too weak higher up. That our
parameterization of precipitation scavenging has deficiencies is not very surprising,
considering how simple it is (Equation 1) compared to the complexity of the real

processes. Further analysing and tentative improvement of this formulation is beyond the

point of the present paper and will be the object of a separate work. Here, we only

illustrate that the synthetized observation database is particularly fitted for model
validation, a fact that we think is shown by the simplicity and straigthforwardness of the
model study presented here. The synthetized database is fully listed in Table 1 for use

by other modelers.
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Figure captions:

Figure 1: The synthetized 210pp pbservation database; (a) Lead-210 concentration in
surface air, in mBq m?; (b) Lead-210 deposition flux at the surface, in Bq m? yr. In
central Antarctica, data between 85°S and 90°S are extrapolated to cover the whole

latitude band (see text).

Figure 2: The simulated 2'°Pb concentration in surface air, in mBq m?; (a) Global

distribution; and (b) Database grid squares only.

Figure 3: The simulated 2"°Pb deposition flux, in Bq m? yr”; (a) Global distribution; and

(b) Database grid squares only.

Figure 4: The model percent mean biases, in percent; (a) Concentration in surface air;

and (b) Deposition flux.

Figure 5: Vertical profiles of ?’°Pb concentration in air;
(a) Eastern pacific. Observation from Moore et al. [1977];
(b) Western'Central US. Observation from Moore et al. [973];




(c) United Kingdom. Observation from Peirson et al. [1966].

Table 1: The synthetized gridded database in extenso. Grid boxes are sorted by
continent, latitude and longitude. For each grid box, we give the coordinates of grid
centre, the mean surface concentration, the mean deposition flux (in parenthesis, the
number of observation averaged), and the location type. Type in normal (italic, underlined)
police refer to concentration (flux, both, respectively).

Table 2: Regionally (continents, oceans, polar regions) and globally averaged
concentration and flux percent mean bias. n is the number of data in the synthetized

database entering each average. Global averages are surface-weighted.
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Figure 5: Vertical profiles of *®Pb concentration in aip: |

(a) Eastern pacific. Observation from Moore et al. [1977]; |
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Table Z
Region Latitude Longitude Concentration Flux Location type
©) () (mBgSCM’) (Bam?yr')
Svalbard 77,5 12,5 38 (2) ice sheet
Svalbard 77,5 17,5 96 (3) ice sheet
Greenland 77,5 -67,5 0,25 (1) coastal
Greenland 77,5 -62,5 11,5 (2 ice sheet
Greenland 72,5 -37.5 6,5 (3) ice sheet
Greenland 72,5 -22,5 0,27 (2) coastal
Greenland 67,5 -42,5 0,18 (1) 9,7 (2) ice sheet
Greenland 62,5 -42 5 12 (1) ice sheet
Alaska 72,5 -157,5 0,44 (1) coastal
Alaska 62,5 -152,5 0,31 (1) coastal
62,5 -147.5 o
Alaska 62,5 -137.,5 37 (1) continental
Alaska 62,5 -132,5 34 (1) continental
North America 57,5 -137,5 20 (1) coastal
North America 52,5 -82,5 0,48 (1) continental
North America 47,5 -122,5 0,38 (1) 78 (3) coastal
North America 47,5 -112,5 0,57 (1) continental
North America 47,5 -87,5 259 (1) continental
North America 47,5 -77,5 147 (1) continental
North America 42,5 -122,5 100 (2) continental
North America 42,5 -112,5 0,71 (2) 78 (1) continental
North America 42,5 -107,5 0,54 (1) continental
North America 42,5 -102,5 142 (1) continental
North America 42,5 -92,5 162 (1) continental
North America 42,5 -87,5 0,87 (1) 151 (4) continental
North America 42,5 -82,5 0,79 (2) 166 (1) continental
North America 42,5 -77,5 0,565 (2) 153 (4) continental
North America 42,5 -72,5 0,56 (4) 147 (8) coastal, continental
North America 37,5 -122,5 0,26 (1) 34 (3) coastal
North America 37,5 -107,5 183 (1) continental
North America 37,6 -102,5 144 (1) continental
North America 37,6 -97,5 156(1) continental
North America 37,5 -92,5 157 continental
North America 37,5 -87,5 0,96 (3) 163 (2) continental
North America 37,5 -82,5 0,78 (1) 146 (4) continental
North America 37,5 -77,5 0,56 (3) 154 (4) coastal, continental
North America 32,5 -117.,5 0,54 (1) 35(1) coastal
North America 32,5 -97,5 150 (1) continental
North America 32,5 -92,5 0,77 (1) continental
North America 27,5 -92,5 171 (1) coastal
North America 27,5 -82,5 0,33 (1) 42 (1) coastal
Atlantic Ocean 32,5 -62,5 0,35 (1) 115 (1) oceanic
Atlantic Ocean 32,5 -17,5 61 (1) “oceanic
Atlantic Ocean 22,5 -77.,5 78 (1) oceanic
Atlantic Ocean 17,5 -67,5 0,31 (1) oceanic
Atlantic Ocean -52.,5 -57.,5 0,05 (1) 33 (1) oceanic
Europe 67,5 12,5 118 (1) coastal
Europe 67,5 27,5 0,24 (2) continental
Europe 62,5 12,5 63 (1) continental
Europe 62,5 22,5 0,31 (2) coastal,continental
62,5 27,5 "
Europe 57,5 12,5 0,21 (1) coastal
Europe 57.5 375 107 (1) continental
Europe 52,5 -12,5 0,17 (1) coastal

/17""*“"' - semidiikeg o
Region Latitude Longitude Concentration Flux Location type
) ) (mBg SCM™)  (Bgm? yr’)

Europe 52,5 -7,5 0,23 (8) 85 (1) coastal, continental
Europe 52,5 -2,5 0,23 (1) 109 (2) continental, coastal
Europe 52.5 2,5 72 (1) coastal
Europe 52,5 12,5 0,60 (1) 187 (1) continental
Europe 52,5 22,5 0,32 (1) continental
Europe 47,5 -2,5 0,43 (1) continental
Europe 47,5 2,5 0,7 (2 109 (1) continental
Europe 47,5 75 0,66 (4) 140 (6) continental
Europe 47,5 12,5 114 (1) continental
Europe 425 -7,5 58 (1) continental
Europe 42,5 -2,5 0,59 (1) 57 (1) coastal
Europe 42,5 25 0,52 (1) 82 (1) continental, coastal
Europe 42,5 7,5 1,09 (1) 110 (1) coastal
Europe 425 22,5 108 (1) continental
Europe 37,5 -1,5 0,18 (1) 44 (5) coastal, continental
Asia 42,5 137,5 0,65 (1) coastal
Asia 42,5 142,5 337 (5) coastal, continental
Asia 37,5 132,5 0,60 (1) 264 (1) coastal
Asia 37,5 137,5 0,66 (1) 277 (3) coastal
Asia 37,5 142,5 279 (2) coastal island
Asia 32,5 72,5 0,92 (1) 182 (1) continental
Asia 32,5 127,5 359 (1) coastal
Asia 32,5 137,5 0,41 (1) 233 (3) coastal island, coastal
Asia 27,5 77,5 0,78 (2) 133 (1) continental
Asia 27,5 87,5 1,04 (1) 257 (2) continental
Asia 27,5 122,5 342 (2) coastal
Asia 22,5 77,5 0,88 (1) 102 (1) continental
Asia 22,5 87,5 0,9 (1) 102 (1) continental
Asia 17,5 72,5 0,7 (1) 230 (1) coastal
Asia 12,5 77,5 0,62 (2) 85 (2) continental
Asia 7.5 775 051 (1) coastal
Asia 2,5 102,5 142 (1) coastal
Pacific Ocean 27,5 -177,5 36 (1) oceanic

“ Pacific Ocean 27,5 1275 0,36 (1) 262 (1) oceanic
Pacific Ocean 27,5 142,5 0,35 (1) 166 (1) oceanic
Pacific Ocean 22,5 -157,5 0,18 (1) 45 (1) oceanic
Pacific Ocean 25 -157,5 54 (1) oceanic
Pacific Ocean -12,5 -172,5 0,06 (1) oceanic
Pacific Ocean -17,5 177.5 80 (1) oceanic
Pacific Ocean -22,5 -157,5 52 (1) oceanic
Pacific Ocean -27,5 -107,5 0,04 (1) oceanic
Pacific Ocean -27,5 167,5 0,11 (1) oceanic

| Pacific Ocean -42.5 -177.5 0,07 (1) oceanic

| Latin America 7.5 -77.5 0,15 (1) coastal
Latin America -2,5 -77.5 0,41 (1) coastal
Latin America -12,5 77,5 . 0,33 (1) coastal
Latin America 17,5 -67,5 0,36 (1) continental
Latin America -22.,5 -72,5 0,35 (1) coastal
Latin America -32,5 -72,5 0,33 (1) continental
Latin America -42,5 -72,5 0,054 (1) coastal
Latin America - -52,5 725 0,033 (1) coastal
Africa 2,5 7.5 _ 278 (1) continental
Africa -27,5 27,5 0,75 (1) continental
Africa -27,5 32,5 108 (1) coastal




Talole 4 (Cg‘cehndtcl'\ - 2, ﬁo)o\c Va

Region Latitude Longitude Concentration Flux Location type _
©) ©) (mBq SCM”) (Bq m2 yr‘1) Zong concentration bias n flux bias n surface
Africa -32,5 175 0,13 (1) coastal | Continents -9,8% 62 13,4% 74 24.2%
Indian Ocean '22,5 57.5 0[11 (‘” oceanic ‘ Oceans -19,2% 13 '12,7% 10 63'1%)
Indian Ocean -37,5 775 0,018 (1) oceanic | Polar Regions -34,3% 13 40,4% 21 12.7%
Indian Ocean -47,5 37,5 0,03 (1) oceanic Arctic -54,1% 5 42,2% 8 5.9%
Indian Ocean -47,5 725 0,012 (1) oceanic G"I\“:ffft'? -22,0% 8 39,3% 13 6.8%
Oceania 12,5 132,5 95 (1) coastal obal biases -18.8% 0,4%
Oceania -17.5 147,5 0,23 (1) 38 (1) coastal
Oceania -22,5 117,5 32 (1) coastal
| 8§222;2 gi‘;’ 1232 0.25. (1) gz 8 Co:;’:;’;fa’ Table 2: Regionally (continents, oceans, polar regions) and globally averaged |
| Oceania _32:5 117:5 0:30 ) 45 (2) enaital concentration gnd flux percent mean bias. n is the number of da}ta in the synthetized |
| Oceania -32,5 132,5 53 (1) coastal database entering each average. Global averages are surface-weighted. |
Oceania -32,5 1525 0,24 (1) 61 (2) coastal j
Oceania -37,5 137,5 58 (1) coastal |
Oceania -37,5 147,5 0,19 (1) 63 (2) coastal |
i | Oceania 37,5 172,5 62 (3) coastal/oceanic |
| Oceania -37,5 177,5 30 (1) coastal/oceanic (1
l Oceania -42,5 1475 0,11 (1) 41 (2) coastal island |
\ Oceania -42,5 172,5  0,075(1) 68 (3) coastal/oceanic |
l Oceania 47,5 167,5 0,075 (1) 35 (1) coastal/oceanic
| Oceania -47,5 172,5 o) coastal/oceanic : .
0| i Antarctica -62,5 62,5 0,017 (2) 8,2 (3) coastal, coastal island :
| Antarctica 62,5 575  0,02(1) " coastal, coastal island ' l
(i Antarctica -67,5 62,5 0,029 (1) coastallice sheet ‘ |
| | Antarctica -67,5 137,5 0,033 (1) 4,2 (5) coastallice sheet |
il Antarctica -72,5 -7,5 0,031 (1) coastalfice sheet
I Antarctica 72,5 225 0,027 (1) 8,2 (1) coastal/ice sheet [
b Antarctica -72,5 92,5 1,2 (1) ice sheet [
I Antarctica -712,5 97,5 " ice sheet | :
L Antarctica 72,5 1225 : 1,1(1) ice sheet
| Antarctica 72,5 127.5 1,3 (1) ice sheet
“ \ Antarctica -712,5 132,5 22(1) ice sheet
L Antarctica -72,5 137,5 3,8 (2 ice sheet
1l Antarctica -17,5 -162,5 0,014 (1) coastall/ice sheet
i Antarctica -82,5 -122,5 32(1) ice sheet
I Antarctica -82,5 -117,5 " ice sheet
il Antarctica -82,5 17,5 1,1(1) ice sheet
' Antarctica -82,5 52,5 1,0 (1) ice sheet
| Antarctica -82,5 57,5 v ice sheet
! Antarctica -82,5 167,5 1,9 (1) coastalfice sheet
' Antarctica -82,5 1725 " coastal/ice sheet

Antarctica -87,5 0,027 (1) 1,5 (4) ice sheet

'lAabIe 1: The synthetized gridded database in extenso. Grid boxes are sorted by
continent, latitude and longitude. For each grid box, we give the coordinates of grid |
centre, the mean surface concentraiton, the mean deposition flux (in parenthesis, the.
number of observation averaged), and the location type. Type in normal (italic, underlined)
police refer to concentration (flux, both, respectively). |
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Etude de la Sédimentation Récente de Divers Lacs de
I'Altiplano Bolivien par la Méthode du *'°Pb
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Sedimentation récente dans le lac Titicaca
(Bolivie)

Michel Pourchet, Philippe Mourguiart, Jean-Francis Pinglot, Nicolas Preiss, Jaime Argollo
et Denis Wirrmann

GEOMATERIAUX/GEOMATERIALS
(SEDIMENTOLOGIEISEDIMENTOLOGY)

C.R. Acad. Sci. Paris,
t. 319, série I,

p. 535 a 541,

1994

M. P, JF. P. et N. P.: Laboratoire de
Glaciologie

et Géophysique de I'Environnement,
CNRS,

BP n® 96, 38402 Saint-Martin-d'Héres
Cedex, France;

Résumé  Sur l'ensemble du lac Titicaca, on a estimé la sédimentation actuelle, par la méthode du plomb-210, g;::né;ws;'on CRIOM, Chazts; ta
a 3,9 Mt.an™. Plus de 90 % du dépot se produit & des profondeurs inférieures & 5 m. Les variations L I
bathymétriques du lac entrainent parfois des hiatus dans cette zone littorale. ﬁn':'rés?"wers'dad Wagprdeisan |i
Mots-clés : Sédimentation, 2'°Pb, Titicaca, Colombie. CP 12138, La Paz, Bolivie; ;
D. W.: Centre ORSTOM, BP n° 1857,
Abstract  Modern sedimentation of Lake Titicaca, Bolivia Yaoundé, République du Cameroun. }
Using the “°Pb method, we have estimated the sedimentation rate of Lake Titicaca at 3.9 Mt.a~" More i
than 90% of deposits occur in the first S m water depth. In this littoral area hiatuses are sometimes |
caused by bathymetric variations. |
Keywords : Sedimentation, 2'°Pb, Titicaca, Columbia. :
Abridged OR this recent sedimentation rate study, tation or by considerable mixing induced by
52?::22 F we have selected Lake Titicaca (figure 1), human activity, principally the mowing of

located in the intertropical zone (15-172
Lat. §) and at high altitude (3,810 m).
Measurements are conducted with the ¥°Pb
method using the constant rate of supply model
(Goldberg, 1963; Robbins, 1978; Oldfield and
Appleby, 1984). For the chemical extraction of
%o, we have followed the Hasinen method
(1977).

Except for the deeper location (LK1), all
sediment cores show a decrease of unsup-
ported *°Pb versus depth (figure 3) with an
abrupt slope change corresponding to the
Titicaca low level (Rache et al, 1991) (6i-
gure 4). Lukurmata core profile (Binford et al.,
1991) is similar and we have reinterpreted this
work in the light of our results.

In relation with water depth, these abrupt
slopes are probably caused by hiatus sedimen-

L. INTRODUCTION

totora (Levieil and Orlove, 1991).

Our first estimation of sedimentation rate
(table IT) is 1.3 Mt.a™ for Huinaimarca Lake
(small lake) and 2.6 Mt.a™ for Chucuito lake
(great lake). More than 90% of deposits occur
in the first 5 m water depth.

Comparison between flux calculated with
the residual activity of unsupported #°Pb, and
flux calculated with the activity of ?°Pb in the
watersediment interface (table I), confirms a
sedimentation hiatus in the first 5 m water
depth and partial erosion in the two deeper
stations (S]1 and LK1),

For a long continuous palaecorecord, the
prospection of the deeper area of Lake
Titicaca: NW area of Huinaimarca lake below
20 m depth, or area between 150 to 250 m
depth for Chucuito lake, should be performed.

situe, en effet, dans la zone intertropicale en-

tre 15 et 172 de latitude sud et entre 68930’

Note

Le lac Titicaca, 4 cheval sur la fronti¢re
ceatre le Pérou et la Bolivie (figure 1), a été
choisi, dans le cadre de cette étude, pour sa
situation géographique exceptionnelle. 11 se

et 70° de longitude ouest 4 une altitude d’en-
viron 3810 m, ce qui en fait le lac navigable
le plus haut du monde. La sédimentation,
qu’elle soit d'origine endogéne ou exogene,

présentée par

Georges Pedro.

remise le 18 avril 1994,
acceptée aprés révision
le 16 juin 1994,

1250-8050/94/03190535 « § 2.00 © Académie des Sciences
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1 Petit Lac
) ou
il Huinaimarca
| : Core 22-8-86-1
Il “Lukurmata”
‘
|
‘ 0 30 km Rio Desaguadero
———————

Baie
d'Achacachi

LK 1/LK2
28 HJ 1/HJ 2

Figure 1 Localisation des sites étudiés
‘ dans la partie bolivienne du lac
il Titicaca.
[ saa
‘ Location of studied stations in the
I Bolivian part of Lake Titicaca.

| Figure 2 Schéma simplifié de la
famille de I'uranium-238.

[
‘ | -

| Simplified decay scheme of
il uranium-238 family.
\
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‘ Courbes de niveau des lacs en métres
|

288y — — — +230Th
T>2510%a

226Ra

T=1620a

222Rn (Gaz)
_
~
>
- "T=38j
»

210pb — — — —210pg . __ _ __ . 206pp
T=223a T=1384] (Stable)

a fait'objet d’études uniquement qualitatives
(Boulangé et al., 1981 ; Rodrigo et Wirrmann,
1991). Nous présentons des données quanti-
tatives originales, obtenues a partir d’analyses
radiométriques du plomb-210. En dehors de
cas trés particuliers, tels que les dépdts varvés,
cette méthode semble étre I'une des plus
fiables et des plus précises pour estimer un
taux d'accumulation sédimentaire (Sharma et
al., 1987; Orson et al., 1990). Nous avons ici
procéde a différents sondages en prenant en
compte la hauteur d’eau et la topographie du
bassin lacustre. Ainsi, quatre carottes sont lo-

calisées dans le lac Huinaimarca, milieu ca-
ractérisé par de tres faibles pentes; les deux
autres proviennent du lac Chucuito dont les
berges plongent abruptement jusqu'a des
profondeurs pouvant largement dépasser la
centaine de meétres (figure 1).

Il. PRINCIPE ET METHODES DE MESURE

Du radon-222 est émis en continu dans
I'atmosphére 2 partir de la désintégration de
I'uranium-238 contenu dans les sols et donne,
par filiation radioactive, du plomb-210 (fi-
gure 2). Ce *°Pb dit «non supporté » (*°Pb,)
se dépose et se retrouve partiellement en-
trainé et isolé dans les sédiments, ol il décroit
avec uné période radioactive de 22,3 ans. Une
contribution secondaire de 2°Pb se retrouve
également dans les sédiments; il s'agit du
*Ph formé in situ dans la matrice sédimen-
taire par filiation radioactive des parents  vie
longue de I'uranium-238 qu'elle contient
(**U, ®'U, ®Th ou *Ra). A I'échelle du sié-
cle, I'activité de ce *°Pb dit «supporté »
(*'°Pb,) peut étre considérée comme
constante (Robbins, 1978). Pour les data-
tions, elle est déduite de 'activité totale me-
surée (*'°Pb)):

210p}, = 2M0pp, _ A0pp,

Elle est généralement estimée 4 partir des
échantillons «assez vieux» pour que *°Pb;
puisse étre considéré comme négligeable par
rapport 3 *Pb, (environ 1 siécle) ; dans ce
cas:

2I0Pb’ # lePb,

Dans la présente étude, les carottes de sédi-
ments ont été obtenues a I'aide d'un petit
carottier a piston de 5,5 cm de diamétre et
d’environ 80 cm de long. Dés leur sortie de
I'eau, les carottes ont été découpées centime-
tre par centimétre et chaque échantillon a
été conditionné dans des flacons polyéthy-
lene étanches. Ils ont ensuite été séchés a
I’étuve a 60 °C. Les taux de sédimentation ont
é1€ mesurés par la méthode du *'°Pb en uti-
lisant le modeéle Constant Rate of Supply (Gold-
berg, 1963; Robbins, 1978; Oldfield et Ap-
pleby, 1984). Les teneurs en *'’Pb ont été me-
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Figure 3 Variations du 2'°Pb en
fonction de la profondeur pour
I'ensemble des stations étudiées.

g

119ph versus depth for all stations.

Figure 4 Variations du niveau du lac

Titicaca au cours du xx* sigcle.

Variations of Titicaca level during the
xxth century.
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Figure 5 Varialions des taux de
sédimentation en fonction de la
profondeur d'eau.

o

Sedimentation rate versus water depth.
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Tableau Il Estimation de la sédimentation annuelle par tranches de profondeurs, s1 et M1 se rapportent
au petit lac, s2 et M2 au grand lac.
wee===  Estimation of the annual sedimentation by depth sections; s1, M1 and 52, M2 refer respectively
to the small and great lake.
Plage Superficie Carottes Vitesse moyenne Masses
bathymétrique km?) utilisées de sédimentation (kt/an)
(m) (mg/cm?.an) T
s1 s2 M1 M2
0-5m 599 1210 LK2,HJ1,HJ2, 201 1204 2432
SJ2, Lukurmata
5-10 m 334 151 SJ1, Achacachi, 27 90 41
TE,B1,D4
10-20 m 267 288 TD1,C2,55 3 8 9
>20m 167 2682 (=5) (=8) (=134)
b 1310 2616

Tableau I Valeurs des taux de sédimentation pour les différentes carottes étudiées. Pour I'ensemble de nos
i;tatpns ainsi que pour la carotte 22-VIII-86-1 de Lukurmata, les datations ont été obtenues par
a méthode du 2'%Pb ; dans les autres cas, nous avons utilisé les datations au "C pour les niveaux
continus les plus récqnts. Dans la colonne indiquant les flux en ?'°Pb, la premiére valeur corres-
r)ond au flux calculé & partir de Iactivité résiduelle ; la seconde valeur, entre parenthéses, donne
e flux calculé & partir de I'activité & l'interface eau-sédiment,

Sedimentation rate in studied cores. For our stations and for L i i
| : ukarmata core, datings are obtained
P’g tl?? “1%Pb method. In the other cases we have used 'C dating of the more regcent levels. For
IP lux, the first value corresponds to the flux calculated from the residual activity, the second
value (in brackets) to the flux deduced from the activity at the water-sediment interface.
Stations Profondeur  Sédimentation Activité Fluxde™Pb  Références
(m) (mg/cm?.an) résiduelle (Bq/m%an)
en?'%ph
(Bg/m?)
GraKnd Lac
[ 1.4 — 1.5 ? 364 11-(7 Cett
. ! -(7 étud
K2 2,4 278 1761 55-%1)1 1) E» e
Petit Lac
HI e 4,3 96 2145 73-(96
?}12 . 0,9 493 2193 69 ~§14)8) :
i — 7 28 292 9-(25) »
45 20 1958 62 -(96) »
Lulgt;rmata: < .3} ®) 50 1500 47-(90) Binford et al.
4 15 Fontes et al.
: 3 Mourguiart et al.
8 15 »
3,6 70 Wirrmann et al.
9 {données non -
€2 ... 135 2,6 pUbkéES)
S5... 17 2,7 »

surées en spectrométrie alpha, par I'intermé-
diaire du *°Pb. L'incertitude sur nos déter-
minations d'dge est principalement liée 3 la.
statistique de comptage du ?'’Po, dans notre
cas on peut estimer Iécart-type a 5%. L'ex-
traction du *'"Po a été faite en utilisant la
méthode décrite par Hasanen (1977).

I, IN'TERPRETATION DES PROFILS
DE SEDIMENTATION

Exception faite de la carotte la plus pro-
fonde (LKI prélevée par 11,5 m d'eau), tous
les autres profils montrent une décroissance

de I'activité du *°Pb non supporté en fonc-
tion de la profondeur (figure 3). Ces profils
ne sont pas monotones mais présentent tous,
a partir d'un certain niveau, une brusque va-
riation de pente. En utilisant la premiére par-
tie de la courbe, nous avons pu dater cette
rupture. Dans tous les cas, elle correspond a
un niveau bas du lac (Roche et al, 1991),
(figure 4). Suivant la profondeur de la ca-
rotte, ce niveau se situe en 1946, en 1961, ou
en 1973. On peut observer que les deux ca-
rottes HJ1 et §]2, prélevées a des profondeurs
sensiblement égales, n'ont pas enregistré de
maniére similaire les mémes événements hy-
drologiques. Une étude détaillée des condi-
tions locales: étendue de la végétation aqua-
tique, importance du faucardage, etc., au
cours des 50 derniéres années serait néces-
saires pour amener d'éventuels éléments de
réponses.

Le profil de la carotte de Lukurmata (Bin-
ford et al, 1991) est identique; une réinter-
prétation de ce travail nous donne une rup-
ture de pente qui se situe également vers
1970. Nous pensons que seule la premiére
partie des courbes correspondant aux diffe-
rents profils donne une valeur significative de
la sédimentation et que, dans la plage de pro-
fondeur que nous avons étudiée, 'abrupte
décroissance des profils aprés la rupture de
pente est liée, soit & une absence de sédimen-
tation lorsque le site n’est plus immergé, soit
a un mixage important lié a l'activité hu-
maine, lorsque la hauteur d'eau devient suf-
fisamment faible pour permettre le faucar-

dage de la végétation aquatique,” principale-
ment de la grande totora (Levieil et Orlove,
1991).

D’une maniére générale, on observe une
forte décroissance de la sédimentation en
fonction de la profondeur (figure 5) et un
bon accord avec l'ensemble des valeurs re-
levées dans la littérature (tableau I). En ex-
trapolant tous les résultats disponibles sur
I'ensemble du lac Titicaca, nous avons essayé
d’estimer la masse annuelle de sédiments dé-
posés par tranche de profondeur (tableau II).
On peut observer que plus de 90 % du dépot
sédimentaire se fait entre 0 et 5 m d’eau et
que 1a masse annuelle de sédiments déposés
est de I'ordre de 1,3 Mt pour le lac Huinai-
marca (petit lac) contre 2,6 Mt pour le lac
Chucuito (grand lac). Notre échantillonnage
est insuffisant pour tenter une estimation de
la part respective des constituants sédimen-
taires: carbonates détritiques, matiéres orga-
niques, etc.

IV. LES FLUX DE 2"%Pb

Le flux en *°Pb (F) arrivant 2 la surface
des sédiments peut étre déduit des profils de
Y%Ph non supporté. Si A est I'activité rési-
duelle en *'’Pb non supporté et kla constante
radioactive du *"Pb (k = 0,03144 an™), on a
la relation:

F=FEA

Entre 0 et 5 m de profondeur, pour I'ensem-

M. Pourchet et al.
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Evaluation des vitesses de seédimentation récente
dans les hautes vallées des Andes holiviennes.

Son intéret dans |'estimation

des paléo-pollutions atmosphériques

Michel Pourchet, Philippe Mourguiart, Jean-Francis Pinglot, Nicolas Preiss, Jaime Argollo
et Denis Wirrmann

Résumé

Abstract

s

Abridged
English
Version

Nous indiguons des vitesses de sédimentation récentes dans plusieurs lacs d’une haute vallée des
Andes Boliviennes. Les mesures de '%b et de "¥'Cs indiquent que plusieurs de ces sites pourraient ser-

vir a la reconstitution des pollutions atmosphériques.

Mots-clés : Sédimentation, Altiplano, 2'%Ph, 13Cs, Flux atmosphérique.

Evaluation of modern sedimentation in the high valley of Bolivian Andes
and its value for estimating past atmospheric pollution

We have estimated recent sedimentation rates in several lakes of a high valley of the Bolivian Andes.
Measurements of 2'°Pb and '¥’Cs show that some of these lake sediments should be used for the

palaeo-estimation of atmospheric pollution.

Keywords: Sedimentation, Altiplano, 2'%Pb, 137¢s, Atmospheric flux.

E give recent sedimentation rates and

210pb fluxes in several lakes of the high

valley of Jichhu Kota located in the
Bolivian Andes (figure 1). Sedimentation rates
have been determined by the *°Pb method
using the Constant rate of supply model (Gold-
berg, 1963). In three cores, the unsupported
*9pb (M1%Pb)) profiles (figure 2) show a positi-
ve sedimentation rate (table I). Two other
cores (ik, and ik,) contain only *'°Pb_ which
therefore indicate a zero or negative sedimen-
tation rate (erosion).

From one site to another we observe a great
spatial variation in the sedimentation rate but
for each core a constant value for the last
century.

The supported *'°Pb (*'%Ph) is smaller in
the organic sediment of the Jichhu Kota peat
than in the contiguous Kara Kot lake sediment

(respectively 9 and 112 Bq.kg™), where the detri-
tic mineral contribution is more important.

For ik, and ik,, the high value of %%Pb, flux
at the water-sediment interface is due to the
contribution of catchment. On the contrary,
for the Jichhu Kota peat, the sediment water
flux of *'°Pb, (41 Bq.m™2.a™) i similar to the
atmospheric flux observed at the same latitude,
This observation is confirmed by '*’Cs measure-
ment: the total '’Cs content in sediment
(table II) is 196 Bq.m™ at the time of deposi-
tion, compared with 220 Bq.m™ deduced from
the atmospheric observations made in the near-
by stations of La Paz and Chacaltaya.

Located at high altitude, Jichhu Kota peat is
therefore a good observatory for the paleo-
reconstruction of the circulation of atmospheric
pollutants at this latitude and at least for the last
(‘CII“[I‘_\'.
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B

1. INTRODUCTION

La vallée de Jichhu Kota (16°10" lat. § et
68°20' long. O), située au NE de La Paz dans la
Cordillére Royale des Andes boliviennes, est
une vallée d’'origine glaciaire dont les bas-
fonds sont occupés, soit par des lacs, soit par
des milieux marécageux (Pierre et Wirrmann,
1986). Les trois lacs principaux ont pour
noms : Kara Kota, Kotia et Jank’o Kota et se
situent a des altitudes respectives de 4 310,
4 450 et 4 690 m. Un quatriéme lac occupe
une toute petite dépression, au pied d'un gla-

cier du versant est de la montagne, 4 4 810 m
d’altitude ; il a ét€ nommé Laguna Negra
(figure 1). A I'exception de la flore (Ostria,
1987 b), ces milieux aquatiques n’ont été que
trés peu étudiés. Il nous a paru intéressant
d’effectuer des préléevements tout au long de la
vallée, dans ces lacs et milieux humides, afin
de mieux comprendre les mécanismes de la
sédimentation dans une vallée tropicale de
haute altitude. Nous présentons ici les résultats
obtenus 2 partir de la mesure du 2Pb, et par-
fois du '¥Cs, sur les quatre principaux lacs et
sur la « tourbiére » de Jichhu Kota (figure 1).
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Il. PRINCIPE ET METHODES DE MESURE

Les méthodes utilisées sont décrites plus
en détail par Pourchet et al. (1994). Succin-
tement, la datation par le *"Pb est basée sur
I'existence d'un flux atmosphérique continu

de **Rn qui, par filiation radioactive donne
du *""Pb. Par différents processus, ce plomb-
210 dit « non supporté » (*'%Pb) est incorpo-
ré aux sédiments ou il est fixé définitivement
dans la colonne de sédiments et ot il décroit
avec sa période radioactive de 22,8 ans. Une
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moyenne en '°Pb supporté (*'°Pb).

Tableau | Valeurs des vitesses de sédimentation pour les différentes carottes étudiées. Ce tableau donne
également les flux de '°Pb non supporté (2'°Pb) a I'interface eau-sédiment, et la concentration

sowsm  Sedimentation rates in studied cores. Also shown are the unsupported 'Pb flux ('°Pb) and the
mean concentration of supported 2'°%Pb (2'°Pb).

Flux de 2'°pb

Sites Vitesse de 219} supporté

sédimentation (Bg.m2.an™) (Bq.kg™)
(mg.cm2.an™)

ik, JichhuKota ... 22 4 9

ik, KaraKota ......... 114 162 112

ik, KOtia ..o 75 147 259

r'ka Jank'oKota ....... 0 #0 #127

ik, Laguna Negra ..... #0 #0 238

contribution secondaire de plomb-210 dit
« supporté » (°Pb) est due 2 la formation,
dans la matrice sédimentaire, de #%Pb issu
de parents a vie longue qu’elle contient
(38U, 24U, 2Th ou ?*Ra). A I'échelle du
siecle, I'activité du 2'°Pb de cette derniére
contribution peut étre considérée comme
constante (Robbins, 1978). L’activité utili-
sable pour les datations est déduite de I'acti-

-vité totale mesurée (*'°Pb)) :

210Pb = ?10Pb _ ?]OPb
i f s

On l'estime a partir d’échantillons assez
vieux (environ 100 ans) pour que *'°Pb, puisse
étre considéré comme négligeable :

210Pb # 210Pb
¢ s

Les carottes de sédiments ont été obte-
nues 3 l'aide d’un petit carottier a piston.
Elles ont été découpées centimétre par centi-
métre dés leur sortie de I'eau et condition-
nées individuellement dans des flacons poly-
éthyléne étanches, avant d’étre séchées a
I'étuve a 60°C.

Les vitesses de sédimentation ont été
déterminées a partir des profils de *'°Pb, en
utilisant le modéle Constant Rate of Supply
(Goldberg, 1963).

Le 2%Ph a été mesuré en spectrométrie
alpha par l'intermédiaire du HO0pg, suivant la
méthode décrite par Hasanen (1977).

Le flux de ?'%Pb, a I'interface eau-sédi-
ment (F, Bq.m'z.an") peut se déduire de
P'activité totale (A, Bq.m™) du *""Ph, contenu
dans une colonne de sédiments de surface

unitaire, par I'équation : A = F/A ol A est la
constante radioactive du 2!%Pb. Dans notre
cas, A représente pour chaque site la somme
des activités par unité de surface du
219pb, contenu dans chacun des échan-
tillons : A =3, A, ol A, est 'activité du 210phj
dans la couche i.

Dans tous nos calculs, les épaisseurs
réelles de sédiments ont €té converties en
profondeurs massiques correspondant au
poids du sédiment sec déposé par unité de
surface jusqu'a I'épaisseur considérée.

fll. INTERPRETATION DES PROFILS
DE SEDIMENTATION

Trois carottes sur les cinq prélevées pré-
sentent des profils de '%Pb non supporté
(figure 2) indiquant une sédimentation
positive (tableau I) ; les deux autres (ik, et
ik,) ne contiennent que du #°Pb supporté, ce
qui signifie qu'en ces deux sites, la sédimenta-
tion est nulle, voire négative (érosion).

Dans les trois lacs intermédiaires (Kara
Kota, Kotia et Jank’o Kota), la sédimentation
est trés influencée par les nombreux émis-
saires qui arrivent dans ces lacs et dont les
débits varient considérablement dans
I'année. Ce phénoméne génére une grande
hétérogénéité spatiale des vitesses de sédi-
mentation d’un lac a 'autre et, sans doute a
I'intérieur méme de chacun d'eux. Une
confirmation de cette dispersion a été don-
née pour le lac Kara Kota ot une carotte
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(J), voisine de notre site ik a indiqué un
age de 3 150 ans a 150 cm, soit environ
27 mg.cm™.an™! (Servant-Vildary et Roux,
1990). Par contre, 1'allure réguliére des
courbes de *'°Pb, indique qu'aux sites que
nous avons étudiés, les vitesses sont restées

calme. Dans le premier site, le filtre végétal
périphérique sert de régulateur ; dans le
second, le bassin versant est constitué d’'un
glacier, dont le lac regoit I'eau de fusion et,
avec elle, les polluants qu’elle contient et qui
s'étaient préalablement déposés sur le glacier.
A 4 800 m d’altitude, dans la tourbiére de
Wila Llojeta, C. Ostria (1987a) a déterminé
pour les 1 000 derniéres années des 4ges qui
permettent de déduire une vitesse de
sédimentation sur 1 000 ans d’environ
6 mg.cm™.an™!, ce qui est sensiblement plus
faible que pour la tourbiére de Jichhu Kota.

IV. LES FLUX DE 2'%Pb

Dans la tourbiére de Jichhu Kota, la frac-
tion de *'%Pb supporté est bien plus faible
que celle que nous avons mesurée dans les
autres lacs de la vallée : 9 Bq.kg™ contre
112 Bq.kg™ pour le lac Kara Kota attenant.
Cette différence s’explique aisément par la
nature méme des sédiments : dans le pre-
mier cas 2 dominante organique, et formé
des végétaux méme de la tourbiére, dans le
second cas, d’apports détritiques minéraux
provenant de I'érosion des bassins versants.

Pour les sites ik, et ik, la valeur élevée du
flux de *Pb non supporté est la conséquence
de l'entrainement et du dépot dans ces lacs
d’une partie du *'°Pb provenant du bassin ver-
sant et fixé sur la matiére détritique. Par oppo-
sition, la faible teneur observée sur la tourbié-
re de Jichhu Kota indique, pour ce site, la
faible influence du bassin versant comparé au
flux direct arrivant a la surface du lac par
I'atmosphére. Cette tourbiére, avec une faible
minéralisation de la matrice sédimentaire et
une prépondérance des flux atmosphériques
directs, apparait comme un site particuliére-

centimetre carré.

Tableau Il Indique, pour la tourbiére de Jichhu Kota, I'activité et le dépot de '37Cs e
fonction de la profondeur exprimée en milligrammes de sédiment sec par

Jichhu Kota peat: the activity and deposition of '¥7Cs versus depth expresseqd
in milligrams of dry sediment by square centimetre.

ment propice a 1'étude des flux atmosphé-

riques des polluants. La valeur de ?°Pb. que
nous en avons déduite (41 Bqg.m.an™) est voi-
sine des mesures directes de flux relevées i des
latitudes voisines : 32 Bq.m2.an™ i Port Hed-
land (20° lat. Sud), 38 Bq.m2.an™! 2 Townville
(19°Iat. Sud) (Krishnaswami et Lal, 1978).

V. LE BILAN EN ™Cs DE LA TOURBIERE
DE JICHHU KOTA

La qualité de I’enregistrement en ?'°Pb
observé sur la carotte que nous avons prélevée
ainsi que la forte présomption suggérée par les
mesures du ?°Pb que ce site pourrait fournir
de bonnes valeurs de flux atmosphériques
pour cette latitude nous ont amené a vérifier
cette hypothése a partir de la mesure de la
contamination radioactive introduite, via la
stratospheére, par les essais thermonucléaires
atmosphériques. La mesure du '¥Cs dans les
échantillons de la tourbiére de Jichhu Kota a
été faite par spectrométrie gamma 2 trés bas
niveau (Pinglot et Pourchet, 1994). Les résul-
tats obtenus (tableau II) nous indiquent un
dépot total de 96 Bq.m™ au moment de la
mesure (1992). Compte tenu de la période
radioactive de cet élément (T = 30,15 ans), le
bilan en *Cs ramené au moment du dépét
correspond & 196 Bq.m™ Pour les stations de
La Paz et de Chacaltaya, trés proches et d'alti-
tudes comparables (respectivement 3 500 et
5220 m), les mesures en continu du *Sr, effec-
tuées entre 1960 et 1979 (HASL 329) et qui
ont donc couvert pratiquement toute la pério-
de des essais thermonucléaires, indiquent un
dépot de 147 Bq.m™. Compte tenu du rapport
¥Cs/™Sr de 1,5, bien établi, on en déduit un
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