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Introduction générale

Introduction Générale

La connaissance du devenir des radionucléides dans l’environnement marin est essenticlle a la
maitrise du risque nucléaire, que ce soit en cas de rejets chroniques ou accidentels. La prévention et
I’évaluation des conséquences de ces rejets pour I’homme et I’environnement, concernent tous les
acteurs et usagers du milieu maritime auxquels I’Institut de Radioprotection et de Streté Nucléaire
(IRSN) se doit d’apporter des réponses. L’accident de la centrale nucléaire de Fukushima en 2011 est
un exemple récent, qui nous ameéne a nous interroger sur les moyens d’évaluation et de prédiction du

devenir des radionucléides le long des cotes frangaises.

Depuis les années 1990, le développement des moyens de calculs informatiques, la mesure a bas
niveaux des radionucléides dissous et la connaissance précise des flux de radionucléides émis en
Manche ont permis la mise en place et la validation de modeles hydrodynamiques de dispersion en
Manche et en Mer du Nord (Salomon et al., 1988; Salomon et al., 1991; Breton et Salomon, 1995;
Bailly du Bois et Dumas, 2005). L’utilisation de ces mod¢les hydrodynamiques associés a des
mesures de traceurs conservatifs a permis d’acquérir de nombreuses connaissances sur la circulation
des masses d’eau et le devenir des substances solubles rejetées en mer (Bailly du Bois et al., 1993;

Bailly du Bois et al., 1995; Bailly du Bois, 1997).

Le long de la fagade Atlantique, les modéles hydrodynamiques mis en place, notamment par 1’Institut
Frangais de Recherche pour I’Exploitation de la Mer (Ifremer) utilisent depuis de nombreuses années
la salinité comme un outil de validation de la dispersion des eaux continentales (Lazure et Salomon,
1991; Planque et al., 2004; Lazure et Dumas, 2008; Lazure ef al., 2009). La salinité offre de
nombreux avantages qui en font le traceur conservatif le plus largement utilisé en océanographie : une
mesure simple, a moindre colt, qui est généralisée dans toutes les études océanographiques et dont les
termes sources sont relativement bien estimés. Cependant le manque de traceurs conservatifs
complémentaires a la salinité a laissé des questions encore sans réponse sur la dynamique des apports

continentaux dans le golfe de Gascogne telles que :

e [’estimation des temps de résidence des eaux continentales ;

e Les contributions respectives des apports d’¢léments dissous de la Loire, de la Gironde et de
la Manche ;

e Les mécanismes et les conditions d’export des eaux continentales au-dela du plateau

continental du golfe de Gascogne.

Afin de répondre a ces questions, un nouveau traceur des masses d’eaux continentales dans le golfe de

Gascogne est proposé : le tritium. Introduit en grandes quantités dans 1’océan durant les années 60,
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par les retombées des essais nucléaires (520-550 kg), le tritium de demi-vie 12,32 ans, a trés vite été
utilis¢ comme un outil dans la compréhension des mécanismes océaniques. La circulation des masses
d’eau, le taux de renouvellement des eaux ou le taux de ventilation des eaux profondes ont ainsi été
mis en évidence a I’échelle de différents bassins océaniques (Jenkins et Clarke, 1976; Dreisigacker et
Roether, 1978; Weiss ef al., 1979; Weiss et Roether, 1980; Andrié et al., 1988; Doney et al., 1993;
Doney et Jenkins, 1994; Jean-Baptiste et al., 2004; Roether et al., 2013; Ayache et al., 2015)

Aujourd’hui, il reste un excellent traceur notamment en milieu cotier ou les rejets contrdlés et connus
des installations nucléaires permettent de réaliser des bilans quantitatifs précis entre les flux rejetés et
les quantités mesurées en mer (Bailly du Bois et Guéguéniat, 1999; Bailly du Bois et Dumas, 2005).
Dans le golfe de Gascogne, les rejets de tritium provenant des installations autour de la Loire et de la
Gironde marquent de manicre différenciée les eaux de ces deux estuaires. Les concentrations trés
faibles résultantes du mélange de ces eaux continentales avec les eaux marines ont longtemps
empéché 'utilisation du tritium en tant que traceur dans le golfe de Gascogne. La possibilité récente
de réaliser au sein de ’'IRSN des mesures de tritium a trés bas niveaux, maitrisées a travers le monde

par peu de laboratoires (6), permet I’originalité de cette étude.

L’utilisation conjointe des traceurs tritium et salinité et de la simulation numérique de la dispersion
des eaux continentales va permettre d’apporter des ¢léments de réponses aux différentes questions

posées précédemment.
Les objectifs de la theése sont :

i.  Quantifier les flux de tritium entrant dans le golfe de Gascogne ;
ii.  Valider la capacité du modele hydrodynamique MARS3D a reproduire la dispersion a long
terme du tritium dans le golfe de Gascogne ;
iii.  Estimer les temps de résidence des eaux continentales au sein du plateau continental ;
iv.  Déterminer les contributions relatives des apports de la Loire et de la Gironde ;

v.  Préciser les processus d’export des panaches en dehors du plateau continental.
Afin de répondre aux différents objectifs fixés, I’étude menée s’articule en quatre chapitres :

Le premier décrit la zone d’intérét, le golfe de Gascogne, avec ses caractéristiques géographiques,

hydrologiques, hydrodynamiques et les moteurs de la dispersion.

Le second dresse 1’état de I’art du tritium dans I’environnement. Dans un premier temps, les
connaissances générales sur le tritium sont rappelées, puis dans un second temps les termes sources et
mesures de tritium dans 1’environnement sont précisées. Un troisiéme point aborde 1’inventaire et la
distribution du tritium dans les océans en 2016, déterminés a partir de la compilation de bases de

données océanographiques.
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Le troisiéme chapitre détaille I’évaluation des flux de tritium dans le golfe de Gascogne et la
modélisation des transferts des radionucléides par les rivieres (modele CASTEAUR); puis, la
validation et la quantification des incertitudes liées a la modélisation des flux par des mesures in-situ

du terme source sont présentées.

Le dernier chapitre porte sur la mesure et la simulation de la dispersion du trittum sur le plateau
continental. Ce chapitre présente les mesures réalisées dans le golfe de Gascogne et le modéle
numérique utilis¢é (MARS3D). Les résultats de mesures et de simulations sont présentés et comparés.
Les contributions relatives de la Loire par rapport a celles de la Gironde sont déterminées a la fois par
la mesure et la simulation. Enfin les temps de résidence des eaux continentales sur le plateau sont

calculés et discutés avec les résultats a haute fréquence du modg¢le.

Les principaux résultats de cette étude sont rappelés dans la conclusion.
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CHAPITRE 1

LE GOLFE DE GASCOGNE
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Chapitre 1. Le golfe de Gascogne

Chapitre 1. Le golfe de Gascogne

1.1 Caractéristiques géographiques

Le golfe de Gascogne se situe sur le bord Est de I’Océan Atlantique Nord et borde deux pays

européens : la France et I’Espagne.

L’organisation hydrographique internationale définit la limite Nord du Golfe de Gascogne a la Pointe
de Penmarc’h (47,80 °N, 4,37 °O ; Sud de la Bretagne) et la limite Sud et Ouest du Golfe de Gascogne
au Cap Ortegal (43,77 °N, 7,87 °O) (Figure 1.1).

Le golfe de Gascogne est composé de trois principales structures topographiques, les plaines abyssales
a ’Ouest situées a plus de 4000 m de profondeur (Figure 1.1), le plateau continental qui s’étend des
cotes francaises et espagnoles jusqu’a 200 m de profondeur et le talus continental qui les sépare entre

200 et 4000 m de profondeur.

Le plateau continental du golfe de Gascogne se décompose du Nord au Sud en trois structures
géographiques distinctes : le plateau Armoricain, le plateau Aquitain et le plateau Ibérique. Ces trois

plateaux sont délimités au large par I’isobathe 200 m (zone bleue clair, Figure 1.1).

Le plateau Armoricain est orienté du Nord-Ouest au Sud-Est et s’étend sur une longueur de plus de
300 km pour plus de 150 km de large. Il est délimité au Nord par la mer d’Iroise et I’entrée de la
Manche (48.64 °N, -4.56 °O) et au Sud par le plateau de Rochebonne (46,22 °N, -2,46 °O).

Le plateau Aquitain est moins large (50 — 150 km), il est orienté du Nord au Sud. Il est délimité au
Nord par le plateau de Rochebonne (46,22 °N, -2,46 °0O) et au sud par le Canyon du Capbreton
(43,67 °N, -1,62 °0).

Le plateau Ibérique est le plus étroit (30 — 40 km), il est orienté de I’Est a 1’Ouest de fagon quasi
horizontale. Il est délimité a I’Est par le Canyon du Capbreton (43,67 °N, -1,62 °O) et a ’Ouest par le
Cap Ortegal (43,77 °N, -7,87 °0).
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Figure 1.1 — Carte du golfe de Gascogne, bathymétrie GEBCO 30’s.

1.2 Caractéristiques hydrologiques

Lorsqu’une masse d’eau océanique quitte le contact avec I’atmosphere et plonge en profondeur, ses
propriétés physiques, température et salinité, ne sont plus modifiées que par mélange avec une autre
masse d’eau de propriétés différentes. Isolés de I’atmosphére, la salinité (S) et la température (T) sont

des traceurs dits conservatifs, qui permettent de caractériser et d’identifier I’origine des masses d’eau.

Les propriétés des masses d’eau présentes dans le golfe de Gascogne extraites de la base de données
BOBYCLIM (Vandermeirsch et al., 2010) sont présentées Figure 1.2. Le diagramme T/S est utilisé

pour déterminer la provenance de ces masses d’eau, d’apres Fraile-Nuez et al., 2008.

En surface entre 0 et ~150 m (entre les isopycnes 26,4 et 27,1 kg.m) de profondeur se trouve I’Eau de

la Thermocline de Surface (ETS). En été, le réchauffement de la couche de surface entraine une
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Chapitre 1. Le golfe de Gascogne

stratification de 1’océan et un isolement des couches inférieures plus froides par une thermocline située
vers 50 m de profondeur. En hiver, la couche de surface se refroidit, avec un mélange plus intense de
par I'influence des dépressions atmosphériques. La couche de surface devient plus froide et plus
¢épaisse. L’approfondissement de la couche de surface englobe I’Eau Centrale Nord-Atlantique

(ECNA) jusqu’a environ 600 m de profondeur (isopycne 27,3 kg m™).

Entre 600 et 1500 m (isopycnes 27,3 et 27,9 kg.m™) on trouve successivement les eaux intermédiaires
constituées de I’Eau Méditerranéenne (EM), de I’Eau Intermédiaire SubArctique (EISA) et de I’Eau de
la Mer du Labrador (EML). Ces trois masses d’eau sont présentes sur le méme intervalle restreint de

densités.

L’EM qui circule dans le golfe de Gascogne depuis le détroit de Gibraltar est caractérisée par un
maximum de salinité (5=36,2), a 1000 m bien visible a la fois sur le profil de salinité et le diagramme
T/S (Figure 1.2B et C). Elle est localisée a des profondeurs entre 600 et 1400 m, pour une densité
autour de 27,6 kg.m>. L’EISA est une masse d’eau originaire de la partie Nord-Ouest de I’ Atlantique,
caractérisée par températures entre 4 et 7°C et un minimum de salinité vers 800 m qui se distingue de
I’EM. L’EML est une masse d’eau provenant de la Mer du Labrador, située entre 2500 et 3000 m,
caractérisée par un minimum de salinité (S=34,7) et de densité proche de celles des eaux abyssales de
I’Eau Profonde Nord Atlantique (EPNA) et de ’Eau Profonde du Labrador (EPL), entre 27,3 et
27,9 kg.m™.
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Figure 1.2 — Profils hydrologiques verticaux typiques du golfe de Gascogne issus des moyennes annuelles de
température (A) et de salinité (B) de la base de données BOBYCLIM (Vandermeirsch et al., 2010).

Chapitre 1. Le golfe de Gascogne

TEMPERATURE (°C)

12

TEMPERATURE (°C)

*[c]

346 3438

SALINITE (PSU)

-500
-1000
-1500

-2000

PROFONDEUR {m)

-2500

-3000

-3500

-500
1000
-1500

-2000

-2500

PROFONDEUR (m)

-3000

-3500

-4000

352 354 356 358 36
SALINITE (PSU)

36

37

(C) Diagramme Température-Salinité du golfe de Gascogne issu des moyennes annuelles de la base de données
BOBYCLIM. Les isopycnes, (lignes d’iso-densité), sont représentées en pointillés. L’origine des masses d’eau
est indiquée approximativement d’aprés Fraile-Nuez et al., 2008. ETS : Eau de la thermocline de surface, ECNA
: Eau Centrale Nord-Atlantique, EM : Eau Méditerranéenne, EISA : Eau Intermédiaire Subarctique, EML : Eau

de la Mer du Labrador, EPNA : Eau Profonde Nord-Atlantique, EPL : Eau Profonde du Labrador.
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1.3 Caractéristiques hydrodynamiques

La circulation générale dans le golfe de Gascogne peut étre décrite en trois régions distinctes selon la
bathymétrie du golfe de Gascogne : la plaine abyssale, le talus continental et le plateau continental.
Koutsikopoulos et Le Cann (1996) ont synthétis¢ les caractéristiques hydrographiques pour ces trois

régions (Figure 1.3).
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Figure 1.3 — Représentation schématique de la circulation de surface dans le golfe de Gascogne modifiée d’apres
Koutsikopoulos et Le Cann, 1996. 1. Circulation générale de 1’ Atlantique Nord ; 2. Tourbillons
anticycloniques ; 3. Courant de pente ; 4. Courant résiduel de surface ; 5. Courants de marée ; 6. Courants
induits par les vents ; 7. Courants de densité induits par les apports d’eau douce.

1.3.1 La plaine abyssale

La plaine abyssale du golfe de Gascogne est située entre deux branches de la circulation de
I’ Atlantique Nord : la dérive Nord Atlantique au Nord et le courant des Agores au Sud (Figure 1.4).
Une branche retour de la dérive Nord Atlantique entre dans la plaine abyssale du golfe de Gascogne
est présente en surface (0 - 75 m) traduite par une circulation anticyclonique associ¢e a de faibles
vitesses de surface (1 - 2 cm.s™), (Pingree, 1993; van Aken, 2002). Le changement du régime
saisonnier des vents induit une inversion dans la circulation de surface qui devient cyclonique en

automne et en hiver (Figure 1.5) (Charria et al., 2013).
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Figure 1.4 — Circulation en surface de I’ Atlantique Nord — Est d’aprés Michel et al., 2009.
Bathymétrie GEBCO 30 secondes d’arc.

1.3.2 Le talus continental

Le long du talus continental, la circulation est typique des bords Est des bassins océaniques (EBC,
Eastern Bounday Current) (Neshyba, 1989). Le flux d’eau vers I’Est généré par le gradient méridien
de densité entraine une accumulation d’eau au niveau du talus du golfe de Gascogne. La pente de la
surface libre ainsi créée génére par équilibre géostrophique un courant dirigé vers le Nord (Huthnance,
1984). Ce courant, I’Iberian Poleward Current (IPC) a été¢ observé et décrit dans plusieurs études
(Pollard et Pu, 1985; Frouin et al., 1990; Pingree et Le Cann, 1990; Pingree et Le Cann, 1992;
Le Cann et Serpette, 2009). Ce courant de pente généralement faible (5 — 10 cm.s™) (van Aken, 2002;
Xu et al., 2015) sépare la dynamique du plateau de celle de la plaine abyssale ; il peut étre contrari¢
spatialement et saisonni¢rement selon le forcage des vents. En été, notamment sous ’action des vents
de Nord-Ouest, le courant de pente s’inverse en diminuant d’intensité (1,5 cm.s™!). L’IPC est formé au
large des cotes du Portugal, il remonte vers le Nord en suivant le talus. Contraint par la bathymétrie, il
pénétre le long du plateau Ibérique. En hiver, les vents de Sud-Ouest intensifient la circulation de
I’IPC le long du talus. L’intensification hivernale de I'IPC, également appelé¢ « Navidad »
(Pingree et Le Cann, 1992) du fait de sa présence durant la période de Noél, transporte des eaux

chaudes et salées jusqu’au talus Aquitain (Le Cann et Serpette, 2009).
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Chapitre 1. Le golfe de Gascogne

1.3.3 Le plateau continental

La circulation sur le plateau est principalement influencée par les vents et les gradients de densité
induits par les flux de chaleur et d’eau douce (Lazure et Jégou, 1998; Lazure ef al., 2008; Ferrer et al.,
2009) ainsi que de maniére indirecte par la marée. Ces différentes influences donnent lieu a de fortes
variabilités spatio-temporelles de la direction et des vitesses des courants. Cependant, la compilation
des trajectoires de bouées dérivantes collectées entre 1992 et 2009 par Charria et al., 2013 (Figure 1.5)
met en évidence un flux moyen qui s’inverse notamment selon les saisons et le régime des vents. En
hiver, la circulation résiduelle sur le plateau est dirigée vers le Nord (2 - 5 cm.s™), elle diminue

d’intensité et s’inverse vers le Sud en été (2 cm.s™).
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Figure 1.5 — Climatologie de la circulation océanique de surface dans le golfe de Gascogne d’aprés
Charria et al., 2013. Les auteurs ont analysé les trajectoires de bouées dérivantes a la surface (entre 15 et 80 m)
de 1992 a 2009.
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1.4 Les moteurs de la dispersion

1.4.1 La marée

La marée est la variation du niveau de la mer due principalement a la combinaison de I’attraction
gravitationnelle exercée sur I’océan par la Lune, proche de la Terre, et de celle du Soleil, de par sa
masse. La marée est constituée d’une somme de différentes composantes harmoniques associées pour
certaines aux mouvements des astres et pour d’autres a des interactions non-linéaires des composantes
de marée entre elles. La composante de marée qui prédomine dans le golfe de Gascogne est I’onde de
marée semi-diurne M2 (période de 12,42 h) responsable de I’¢lévation de la surface d’environ 1,6 m a
la cote (Le Cann, 1990). La composante quart-diurne M4, résultante de 1’interaction de 1’onde M2
avec elle-méme, n’est pas négligeable et entraine des surélévations de quelques dizaines de
centimétres (Pairaud et al., 2008) (Figure 1.6A et B). Les autres composantes de marée ont une
influence relative moindre, néanmoins la prise en compte de 1’ensemble de ces composantes est

essentielle a la reconstitution d’un signal précis de marée dans le golfe de Gascogne.

L’onde de marée est amplifiée sur le plateau continental et se propage du large vers la cote. Les
courants générés par la composante de marée M2 sont les plus forts 1a ou le plateau est le plus large.
IlIs augmentent donc du Sud du golfe de Gascogne vers le Nord pour atteindre leur maximum a
I’entrée de la Manche (50 cm.s™!) (Le Cann, 1990). Sur le plateau Aquitain, les courants de marée sont
d’environ 3 cm.s!, pour 15 cm.s?! sur le plateau Armoricain, avec des amplifications locales
importantes de I’ordre de 1 m.s™', au niveau de I’embouchure de la Gironde par exemple. Sur un cycle
complet de marée le courant résiduel de marée est trés faible sur le plateau (<1 cm.s') a I’exception
pres des cotes et des changements abrupts de bathymétrie ou le courant résiduel peut étre d’un ordre
de grandeur supérieur (10 cm.s™) (Figure 1.6C et D) (Planque et al., 2004; Lazure et Dumas, 2008;
Lazure et al., 2008).
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Figure 1.6 — (A) Amplitude (m) de I’onde de marée M2 et (B) M4 modélisée avec le modele T-UGOm 2D extrait
de Pairaud et al., 2008. (C) Vitesses maximales (m.s™') et (D) courants résiduels (cm.s™") modélisés durant un
cycle de marée M2 avec le modéle MARS3D, extrait de Lazure et Dumas, 2008. Figure modifiée d’aprés
Khojasteh Pour Fard, 2015.

Cependant la marée contribue indirectement au transport des masses d’eau en générant de forts
gradients de densité. La marée permet le mélange de la colonne d’eau par frottement sur le fond en

générant une turbulence qui homogénéise la salinité et la température sur la verticale empéchant la

thermocline saisonniére de se développer lorsque les courants de marée sont importants. Ce facteur

31



Chapitre 1. Le golfe de Gascogne

peut é&tre quantifi¢ par le parametre de stratification de  Simpson-Hunter (SH)
(Simpson et Hunter, 1974). Ce paramétre représente la capacité de la turbulence, induite par le

frottement sur le fond, a mélanger la colonne d’eau, il est défini tel que :

H

SH=—————
1.1
CdfondU3 ( )

Avec :
H : Hauteur de la colonne d’eau ;

Cyq : Coefficient de frottement sur le fond ;
fond
U : Courant de marée moyenné sur la verticale.

La représentation de ce critére sur le plateau du golfe de Gascogne par Lazure et al., 2008, (Figure
1.7), montre que les eaux présentes sur la grande majorité du plateau ont le potentiel pour étre
stratifiées (SH > 2). Ce critére est minimum au niveau des iles de Sein, d’Ouessant et de Belle-Ile. Il
démontre le fort mélange de la marée a ces endroits. Au niveau des estuaires les faibles valeurs du
critére de Simpson-Hunter n’indiquent pas une absence totale de stratification, car les apports d’eaux
douces selon les saisons créent une stratification haline qui n’est pas prise en compte dans le calcul. Le

mélange induit par le vent n’est également pas considéré dans ce critere.

10

Figure 1.7 — Critére de Simpson-Hunter (SH, Equation (1.1)) exprimé en échelle logarithmique, extrait de
Lazure ef al., 2008. SH > 2.7 indique que la colonne d’eau est potentiellement stratifiable.

La séparation entre une masse d’eau mélangée par la marée et une autre masse d’eau stratifiée est

appelée front de marée (Huthnance, 1995; Pairaud, 2005). Dans le Golfe de Gascogne, ce phénoméne
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est responsable de la formation du bourrelet froid entre I’embouchure de la Loire et de la Gironde par
des profondeurs de 50 a 120 m (Vincent et Kurc, 1969) (Puillat et al., 2004), et également du front
d’Ouessant en mer d’Iroise (cf. 1.4.3.1).

La marée contribue également au mélange de la couche de surface au niveau du talus continental a
travers la génération d’ondes internes. Les ondes internes sont générées au niveau du talus continental.
Les variations abruptes de la topographie créent une vitesse verticale importante lors du flux et du
reflux des courants de marée barotropes qui induisent une oscillation des isopycnes au rythme de la
marée semi-diurne. Ces ondes internes se propagent de part et d’autre du talus dans la thermocline.
L’oscillation ainsi générée le long de la thermocline estivale contribue au mélange diapycnal dans la
couche de surface (Pairaud, 2005). Le long du talus continental, ce mélange induit en surface, sur une
étendue d’environ 30 km de large, des eaux dont la température de surface est de 1 a 2 °C plus froide
que les eaux situées aux alentours. Cette langue d’eau froide est visible de la fin du printemps a

I’automne (Pingree et New, 1995).

En résumé, le courant résiduel de marée étant trés faible, le transport des masses d’eau dépend
principalement du vent et des gradients de densité (Lazure et Jégou, 1998). Néanmoins la marée agit
de fagon indirecte sur le transport des masses d’eau en induisant de forts gradients de densité pres des

coOtes et du talus continental.

1.4.2 Le vent

1.4.2.1 Régime saisonnier du vent

La circulation atmosphérique dans I’ Atlantique Nord et I’Europe de 1’Ouest est gouvernée par deux
principaux centres d’activités atmosphériques : une zone de haute pression atmosphérique centrée en
moyenne pres des Agores (Anticyclone des Agores) et une zone de basse pression centrée en moyenne
pres de I’Islande (Dépression Islandaise) (Figure 1.8). La circulation géostrophique qui résulte de ce
gradient méridien de pression entraine une prédominance des vents d’Ouest sur le Golfe de Gascogne.
Cette circulation zonale Ouest-Est varie en intensité et en direction selon les saisons. Les directions et
vitesses de vents moyennées a 1’échelle du golfe de Gascogne (Figure 1.9) mettent en évidence deux
régimes de vents saisonniers. Durant le printemps et 1’été la direction du vent est majoritairement
Ouest-Nord-Ouest avec une faible occurrence de vitesses de vents supérieures a 10 m.s”'. Durant
I’automne et I’hiver le vent s’accélére et bascule en direction Sud-Sud-Ouest (Figure 1.9). Ces
variations de directions saisonniéres s’expliquent en partie par l’intensification de la Dépression
Islandaise en hiver et de I’ Anticyclone des Agores en été, qui entraine une différence d’inflexion dans

la direction moyenne des vents.
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Figure 1.8 — Moyenne saisonniére de la pression atmosphérique au niveau de la mer entre 1998 et 2018 en été
(A) et en hiver (B). HP : Haute pression, correspond a I’ Anticyclone des Agores ; BP : Basse Pression
correspondant a la Dépression Islandaise. La direction du vent dans le golfe de Gascogne est indiquée par une
fleche blanche. Les données sont extraites des réanalyses du modele NCEP/NCAR Reanalysis
(Kalnay et al., 1996) disponible en ligne :
https://www.esrl.noaa.gov/psd/data/gridded/data.ncep.reanalysis.derived.html.

Le régime des temps dans 1’ Atlantique Nord ne se résume pas uniquement a la différence méridienne
de pression entre la dépression islandaise et 1’anticyclone des Acores, caractérisée par I’indice NAO
(North-Atlantic Oscillation) (Hurrell, 1995). 1l est également déterminé par des différences zonales de
pression a savoir le régime de blocage et le régime de dorsale (Cassou, 2008) (Figure 1.10). Elles
entrainent une grande variabilité du climat et de la direction des vents (Figure 1.9) sur I’Europe de

I’Ouest a I’échelle de la semaine.
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Figure 1.9 — Directions et vitesses du vent issues de la moyenne des composantes de vitesses du vent entre -6°W
et 0°W de longitude, 43°N et 49°N de latitude du 01/01/2007 au 31/12/2016, issues des modeles
météorologiques ARPEGE (2007 - 2011) et ARPEGE HR (2012 - 2016).
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NAO- (20%) NAO+ (30%)

Figure 1.10 — Anomalie journaliére de pression de surface (millibar) correspondant aux quatre régimes de temps
d’hiver (Novembre a Mars) sur 1’ Atlantique Nord. Le pourcentage représente 1’occurrence moyenne de ces
régimes sur la période 1974-2007. D’aprés Cassou, 2008, disponible en ligne :
http://www.insu.cnrs.fr/environnement/atmosphere/vers-une-prevision-de-la-meteo-depassant-la-semaine. Les
fleches de direction des vents ont été insérées a la figure originale a titre indicatif.

1.4.2.2 Upwelling et Downwelling

Lorsque le vent souffle paralléelement a la cote, le transport d’Ekman associé a 90° de la direction du
vent entraine une divergence ou une accumulation de la masse d’eau a la cote, selon le sens de la

tension du vent (Figure 1.11).

Dans le golfe de Gascogne, en été lorsque les vents-dominants de Nord-Nord-Ouest sont paralléles a la
cote, I’eau de surface, transportée vers le large, induit une remontée des eaux situées en dessous de la
couche d’Ekman. Ce processus est appelé « upwelling » (Figure 1.11A). Un upwelling apporte ainsi
en surface des eaux profondes plus froides et riches en nutriments que les eaux de surface qu’elles
remplacent. Les upwellings associés a une forte stratification saisonniére entrainent un découplage
accentué entre la surface et le fond et renforcent 1’advection vers le large et le Sud des panaches de

surface.

A P’inverse en hiver, lorsque les vents-dominants de Sud-Sud-Ouest soufflent parallélement  la cote,
I’entrainement de la couche de surface vers la cote induit une accumulation d’eau contre cette derniére

et une plongée des eaux en profondeur. Ce processus est appelé « downwelling » (Figure 1.11B). La
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pente de la surface libre associée a I’accumulation des eaux a la cote renforce par géostrophie

I’advection des panaches vers le Nord et pres des cotes.

IE UPWELLING DOWNWELLING
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Tension du ? /4
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Figure 1.11 — Principe des mécanismes d’ upwelling (A) et de downwelling (B), cas théorique dans
I’Hémisphere Nord.

1.4.3 Les fronts de densité

La salinité et la température déterminent avec la pression la masse volumique ou densité (p) de 1’eau
de mer. L’influence de la température et de la salinité sur la densité n’est pas linéaire, elle est donnée

par I’équation de I’état de I’eau de mer (TEOS-10, 2010).

Les variations de température et/ou de salinité forment des fronts de densité induisant par géostrophie

des courants baroclines intensifiés en surface selon la relation du vent thermique (Equation (1.2)) :

(ou _ . g Oop
! 0z pof Oy

v g Op (1.2)
laz ~ pof Ox

Avec :
g: Accélération de la pesanteur (m?.s™) ;

u, v : Composantes horizontales du vecteur vitesse (m.s™) ;
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x,y,z: Coordonnées cartésiennes ;
Po : Masse volumique de référence de I’eau selon I’approximation de Boussinesq (kg.m™) ;
p : Masse volumique de I’eau (kg.m?) ;

f : Paramétre de Coriolis (s™).

Ces équations sont obtenues a partir des équations de Navier-Stokes selon I’approximation de

Boussinesq, en supprimant 1’accélération (courants permanents) et les termes de frottements. La

. . . cr D
relation (1.2) montre qu’un gradient horizontal de densité négatif (£ < 0, selon un axe Ouest-Est)

entraine un courant dirigé vers le Nord (3—Z > 0). Un gradient horizontal de densité de 0,4 kg.m™ sur 10

km génére 50 m au-dessus du fond, un courant de 20 cm.s™! sur le plateau Nord-Ouest européen (Hill
et al., 2008). Sur le plateau continental les gradients de densité se forment principalement entre une
masse d’eau stratifiée (flux atmosphérique ou apports d’eau douce) et une masse d’eau dé-stratifiée
par des processus de mélanges verticaux comme la marée, le vent ou les ondes internes. Les courants
générés par les fronts de densité sont d’apres Hill ef al., 2008 les plus importants acteurs du transport

saisonnier sur le plateau continental.

Hill et Simpson, 1989 classent les fronts en deux types I et II (Figure 1.12). Le type I est caractérisé
par un front continu dont les isopycnes s’étendent de fagcon continue de la surface jusqu’au fond. Le
type 1I est représenté par une divergence des isopycnes vers la surface et vers le fond. Ces deux types
de fronts se rencontrent sur le plateau continental en fonction des saisons. Le type I est caractéristique
des fronts halins lors d’apports importants d’eau douce par les fleuves. Le type II est caractéristique
des fronts thermiques rencontrés en période de stratification estivale entre des eaux cotieres
homogénéisées par la marée et des eaux stratifiées. Ces deux types de fronts engendrent des courants

géostrophiques dirigés vers le Nord.
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Figure 1.12 — Représentation schématique des fronts de densité : (A) type I et (B) type 11, d’apres
Hill et Simpson, 1989. Les fronts de densité sont représentés par les lignes noires continues.

1.4.3.1 Les fronts thermiques de marée

L’homogénéisation jusqu’en surface de la colonne d’eau par le frottement des courants de marée sur le
fond dépend fortement de la hauteur de la colonne d’eau a homogénéiser, de 1’intensité des courants
de marée et de la stratification saisonniére. Le plateau continental en pente du golfe de Gascogne et sa
bathymétrie irréguliere prés de certaines iles, engendrent des différences dans le mélange de la

colonne d’eau par la marée, induisant des gradients de densité horizontaux illustrés (Figure 1.13).

L’intensification du rayonnement solaire au printemps et en été génére un réchauffement de la couche
de surface mélangée par les vents. Ce réchauffement entraine une stratification de 1’océan et un
isolement des couches inféricures plus froides par une thermocline. Sur le plateau du golfe de
Gascogne durant la période estivale, 1’établissement de la stratification saisonniére, piége entre la
thermocline et le fond, une masse d’eau froide surnommée « bourrelet froid» (Figure 1.13)
(Vincent et Kurc, 1969) qui garde tout au long de 1’année sa température hivernale. Au début de
I’automne lorsque les flux de chaleur a I’océan deviennent négatifs, le mélange par la marée entraine
la rupture de la stratification pres des cotes. La colonne d’eau devient homogene de la surface jusqu’au
fond (Figure 1.13) et un front de fond sépare la masse d’eau stratifiée de la masse d’eau cotiere

mélangée. Lazure et al., 2008 ont montré a I’aide de bouées dérivantes et de modeles numériques
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qu’en automne, sur le plateau Armoricain, de tels gradients de densité¢ génerent des courants dirigés

vers le Nord, de 10 cm.s' en moyenne et pouvant atteindre jusqu’a 25 cm.s™.

En Mer d’Iroise, le front de marée d’Ouessant (Mariette et Le Cann, 1985; Le Boyer et al., 2009)
sépare les eaux stratifiées du large et les eaux cotieres mélangées par le frottement de la marée. Les
vitesses géostrophiques estimées a partir du gradient de densité du front de marée d’Ouessant sont de

I’ordre de 30 cm.s™.

Flux radiatifs

\\\\\ Front de
surface

Eau chaude ’ Eau
=@‘=: ® Eau douce,
<7 \ homogéne
s
Bourrelet ﬁ 1
Eau froide et salée froid Front de g
fond €E—> : «—>
<€ > Fort mélange! zone d'influence
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Faible mélange de marée I fluviaux
de marée I

® Courant géostrophique

Figure 1.13 — Représentation des différents fronts de densité et des courants associés en €té a travers un plateau
continental a fort mélange de marée. Extrait de Hill e al., 2008.

1.4.3.2 Les panaches fluviaux

Les apports d’eau douce dans le golfe de Gascogne induisent de fortes stratifications halines sur le
plateau selon la propagation des panaches fluviaux a la surface. La stratification haline étant
dépendante des débits, elle est en général minimale au début de I’automne, et maximale au début du
printemps (Lazure et Jegou, 1998; Puillat ef al., 2004) (Figure 1.14). Les apports d'eau douce peuvent
induire des gradients de densité importants (type I, Figure 1.12) qui générent d'intenses courants
baroclines s'écoulant vers le Nord dans la couche de surface en suivant la relation du "vent thermique"
(Equation (1.2)), du fait de la force de Coriolis (Chapman et Lentz, 1994;
Yankovsky et Chapman, 1997). La vitesse modélisée de ce courant barocline peut atteindre 20 cm.s™!

(Lazure et Jégou, 1998).
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Table 1.1 — Débits annuels moyens des principaux affluents du Golfe de Gascogne et leur contribution relative
entre le 01/01/2005 et le 31/12/2015. (Données banque HYDRO)'.

Loire Gironde Vilaine Charente Adour Total
Débits (m3.s'1) 744 762 74 64 283 1927
Contribution relative 38,6 % 395% 3,9% 3,3% 14,8 % 100 %
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Figure 1.14 — Moyennes mensuelles des débits de la Loire (bleu), de la Gironde (rouge), de la Vilaine (vert), de
la Charente (cyan) et de 1'Adour (noir) entre le 01/01/2005 et le 31/12/2015. (Données banque HYDRO)!.

En l'absence de forcage par le vent, les panaches fluviaux forment une cellule tourbillonnaire

anticyclonique a I’embouchure de I’estuaire prolongée par un étroit courant cdotier a droite de 'estuaire

dans le sens de I’écoulement (Garvine, 1987). Horner-Devine et al., 2006 ont démontré

expérimentalement que le mouvement au sein du tourbillon anticyclonique est a I’équilibre

cyclostrophique (la force centrifuge et la force de Coriolis équilibrent le gradient horizontal de

! Les moyennes annuelles et mensuelles des débits de la Loire ont été calculées avec les données de débits journaliers de la
banque HYDRO pour la station de Montjean-sur-Loire disponibles entre le 01/01/1900 et le 31/12/2016.

Les moyennes annuelles et mensuelles des débits de la Gironde ont été calculées en additionnant les données de débits
journaliers de la banque HYDRO pour les stations de Tonneins (Garonne), Abzac (Isle), Coutras (Dronne) et Bergerac
(Dordogne) disponibles entre le 01/01/1989 et le 31/12/2015.

Les moyennes annuelles et mensuelles des débits de la Vilaine ont été calculées avec les données de débits journaliers de la
banque HYDRO pour la station de Rieux disponibles entre le 01/01/2003 et le 31/12/2016.

Les moyennes annuelles et mensuelles des débits de la Charente ont été calculées avec les données de débits journaliers de la
banque HYDRO pour la station de Chaniers disponibles entre le 01/01/2005 et le 31/12/2016.

Les moyennes annuelles et mensuelles des débits de 1’Adour ont été calculées en additionnant les données de débits
journaliers de la banque HYDRO pour les stations d’Escos (Gave d’Oloron), de St Vincent de Paul (Adour), de Combo-les-
Bains (Nive) et Beranx (Gave de Pau) disponibles entre le 01/01/2000 et le 31/12/2016.
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pression) et que celui du courant cotier est a I’équilibre géostrophique (le gradient horizontal de
pression équilibre la force de Coriolis). L’action du vent sur le panache peut renforcer ou inverser

cette circulation type selon sa direction (Chao, 1988).
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Figure 1.15 — Cartographie de la variation saisonnicre de la salinité de surface, issue de la climatologie
BOBYCLIM extrait de Vandermeirsch et al., 2010.
La Figure 1.15 présente les variations saisonniéres des panaches en surface déterminées a partir de la
base de données BOBYCLIM (Vandermeirsch et al., 2010). En Automne et en hiver on observe une
advection préférentielle des panaches vers le Nord et restreinte a la cote. Alors qu’au printemps et en
été, I’orientation des panaches est inversée, I’isohaline 35,25 atteint son extension maximale jusqu’au
talus continental. Pour expliquer ces variations saisonnic¢res (Lazure et Jégou, 1998) ont modélisé
I’évolution des panaches de la Loire et de la Gironde sous ’effet combiné de la marée, du vent et des
forcages thermiques et halins. En hiver, dans le golfe de Gascogne, les vents de Sud-Sud-Ouest
entrainent des downwellings a la cote qui par compensation géostrophique vont intensifier I’advection
des panaches vers le Nord, le long des cotes, jusqu’en Mer d’Iroise. En Eté, les vents de Nord-Nord-
Ouest entrainent des upwellings a la cote qui vont inverser ’advection des panaches vers le large et

vers le Sud. De plus, la forte stratification de la colonne d’eau en été permet un découplage plus

42



Chapitre 1. Le golfe de Gascogne

important de la couche de surface moins dense que celle du fond. L advection du panache vers le large

est alors intensifiée et des dessalures sont visibles jusqu’au talus (Puillat et al., 2004).

1.5 Synthése

Ce chapitre a permis de décrire I’hydrologie et I’hydrodynamisme complexes du golfe de Gascogne.
La circulation saisonniere moyenne des masses d’eau mise en évidence par Charria et al., 2013 malgré

de fortes variabilités spatio-temporelles a été présentée.

Elle se compose d’une circulation privilégiée vers le Nord en automne et en hiver et d’une inversion
vers le sud au printemps et en été, conjointement a la renverse des vents dominants du Sud-Ouest au

Nord-Ouest durant ces saisons.

Les notions sur les différents acteurs (la marée, le vent et les gradients de densité) régissant la
dispersion en milieu cotier ont été introduites. Selon les échelles de temps étudiées, ces trois acteurs

auront une importance relative différente dans les processus de dispersion.

L’évolution des panaches fluviaux décrit par Lazure et Jégou, 1998 sous les effets combinés de la
marée, du vent et des gradients de densité, a été présentée. En été, la stratification thermique
augmentant le découplage entre la surface et le fond, en plus de vents, upwelling favorables, il en
résulte une dispersion des panaches vers le large et vers le Sud, confinée en surface. En période
hivernale I’augmentation des apports d’eau douce par les fleuves et celle des vents downwelling

favorables intensifie I’advection des panaches le long de la cote vers le Nord.

Un des objectifs de la these étant de différencier la contribution relative des apports continentaux de la
Loire et de la Gironde a 1’aide d’un traceur complémentaire a la salinité, le tritium, le chapitre suivant

introduit et présente ce traceur.
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Chapitre 2. Le tritium

2.1 Généralités

Le tritium, symbolisé *H ou T, est comme le protium ('H) ou le deutérium (*H), un des trois isotopes
naturels de I’hydrogene (H), qui se différencient par leur nombre de neutrons. Il a ét¢ identifi¢ en 1932
par Urey puis découvert par Rutherford en 1934 et séparé par Alvarez en 1937
(Gaza et Amiard, 2010).

Les isotopes d’'un méme €élément ont des propriétés chimiques identiques. Le tritium est différent du
protium et du deutérium par son instabilit¢ nucléaire et sa forte différence de masse atomique
(3,01605 u pour *H et 1,00794 u pour 'H). Ces différences de masses entre les isotopes stables de
I’hydrogene et le tritium ne modifient pas les réactions chimiques en tant que telles, mais seulement
leur cinétique de réaction. Le phénomene de ségrégation isotopique lors des changements de phase de
I’eau est observe, avec un faible enrichissement en tritium dans la phase d’eau la plus condensée
(ASN, 2010). En conditions naturelles, aucune accumulation de tritium significative n’est impliquée

par cette faible discrimination isotopique (Belot et al., 1996).

Le tritium est le seul isotope radioactif naturel de I’hydrogéne, avec une période de demi-vie égale a
4497 + 4 jours (~12,32 ans) (MacMahon, 2006). En se désintégrant, le trititum émet un atome de *He
stable et un rayonnement 3~ (¢lectron) de faible énergie (Emoyennc=5,7 keV et Emax=18,6 keV) suivant

I’équation suivante.

iH - 3He + B~ .1)

La faible énergie de I’électron émis suite a la désintégration entraine un parcours maximum dans 1’eau

et dans I’air de 6 pm et 5 mm, respectivement (Hill et Johnson, 1993; Belot ef al., 1996).

Les quantités de tritium sont exprimées (i) en activité : 1'unité est le Becquerel (Bq) sachant qu’1 Bq
correspond a une désintégration par seconde; (ii) en activité massique : un gramme de tritium équivaut
4 une activité de 3,56x10'* Bq; (iii) en unité de concentration : TU sachant qu’1 TU représente la

proportion d’ un atome de tritium pour 10'® atomes de protium ('H).

La conversion de TU en Bq.kg' a varié au cours du temps en fonction des améliorations de la
connaissance de la période radioactive du trittum. Pour un temps de demi-vie de 12,32 ans, 1 TU est

¢gal 20,1192 Bg.kg"! d’eau triti¢ (HTO).
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2.2 Formes chimiques et radiotoxicité du tritium

Le tritium est présent sous plusieurs formes chimiques dépendant du compartiment auquel il est

associ¢ (i.e I’atmosphére, I’hydrosphére et la biosphére).

99% du tritium atmosphérique est présent sous la forme de vapeur d’eau tritiée HTO et aboutit dans
les océans en suivant le cycle de I’eau. Néanmoins dans 1’atmosphére, le tritium peut étre également

retrouvé sous la forme de dihydrogene tritié¢ (HT) et de méthane tritié¢ (CH3T).

Le dihydrogene triti¢ (HT) dans I’atmosphere est peu oxydé en HTO (Ehhalt et Rohrer, 2009). Son
temps de résidence y est de plusieurs années (Happell ef al., 2004) alors qu’il est d’un mois pour HTO
(Taylor, 1966). L’oxydation bactérienne du HT en HTO dans les sols est le principal puit de HT
atmosphérique (Novelli et al., 1999).

Le tritium sous forme d’eau tritiée peut étre incorporé dans la matiére organique sous forme de tritium
organiquement li¢ (organicaly bound tritium OBT) via les processus biologiques tels que la

photosynthése (Kim et al., 2013; Bacchetta, 2014).

Le tritium a une faible radiotoxicité de par la faible énergie du rayonnement - émis lors de sa
décroissance radioactive et de son faible parcours dans I’eau (6 um). Les cellules cibles de la peau
situées a 71 um de profondeur ne sont pas exposées. Les risques liés a une exposition externe sont
donc inexistants et seules les situations d’expositions internes sont a considérer (inhalation, ingestion
ou absorption). L’eau tritiée est retenue dans 1’organisme avec une période biologique de 10 jours
(Belot et al., 1996). Une faible partie de I’eau tritiée incorporée est métabolisée sous forme organique
avec un temps de renouvellement de 40 a 450 jours (Okada et Momoshima, 1993; Belot et al., 1996).
Afin de mesurer I’impact d’un rayonnement ionisant sur des tissus biologiques, on définit la dose
efficace pour une unité d’incorporation (DPUI). Il s’agit de la somme des doses équivalentes,
pondérée par un facteur de risque qui est associé a chaque organe. La dose incorporée sous forme
organique OBT est, pour une méme activité incorporée, deux fois supérieures (4,1x10!! Sv.Bq!) a la

dose due au tritium sous forme HTO (1,8x10""' Sv.Bq") (ASN, 2010).

2.3 Sources de tritium dans I’environnement

2.3.1 Tritium naturel

Le tritium est produit naturellement par bombardement des principaux constituants de I’atmosphére

(I’azote et ’oxygene) par les neutrons présents dans le rayonnement cosmique (Grosse et al., 1951;
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Kaufman et Libby, 1954). Les principales réactions de formation de tritium cosmogénique sont

décrites par les équations suivantes (Belot et al., 1996) :

M“N+n->3*He+ 3H 2.2)
UN+n->12c+ 3H (2.3)
%0 +n- 3H+ "N (2.4)

La production naturelle du tritium dans 1’atmosphére est évaluée en moyenne a 3200 atomes.m?.s™!
(Masarik et Beer, 2009), ce qui représente une production annuelle de tritium de 180 Bq.m?, soit
258 g.an (92 PBq.an'). En supposant que la production équilibre la décroissance radioactive,

I’inventaire naturel du tritium sur Terre est évalué a environ 4,5 kg (1 600 PBq).

Une trés faible fraction de tritium est d’origine tellurique, issue de la réaction entre les traces de
lithium (°Li) contenues dans les roches et les neutrons provenant de la fission spontanée de I’uranium
et du thorium (Kaufman et Libby, 1954). La production tellurique pour une roche ignée de 1 km
d’épaisseur est estimée a 10 atomes.m?.s" (0,56 Bq.m™2.an") (Kaufman et Libby, 1954). Dans les
océans cette réaction produit moins de 0,01 atomes.m’s™ (Fireman, 1953), ce qui représente a
I’échelle des océans, une production annuelle de 0,1 mg.an'. Ces contributions telluriques et

océaniques sont négligées en comparaison de la production naturelle atmosphérique.
2.3.2 Tritium anthropique

L’activité humaine contribue a la présence de tritium dans 1’environnement, via les activités nucléaires
militaires et civiles. A 1’échelle mondiale, les rejets industriels de tritium sont estimés, entre 1998 et
2002, a environ 11,7 PBg.an! pour les rejets gazeux et a 16,0 PBg.an™ pour les rejets liquides soit une
activité totale de 27,7 PBg.an™ (~78 g.an') (UNSCEAR, 2016). De ce fait, le tritium est I'un des
radionucléides rejetés par I’homme dans ’environnement ayant les flux les plus importants. Les
principales sources de production du tritium anthropique sont par ordre d’importance : les essais
nucléaires atmosphériques, les usines de retraitement du combustible nucléaire et les centres

nucléaires de production d’électricité (CNPE).
2.3.2.1 Essais nucléaires

Entre 1945 et 1996, et essentiellement entre 1952 et 1963, les essais d’armes thermonucléaires réalisés
par différents pays ont représenté des sources majeures de tritium d’origine anthropique. La quantité

totale de tritium rejetée dans I’atmosphére durant cette période a été estimée entre 520 et 550 kg
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(Michel, 1976; UNSCEAR, 2000; UNSCEAR, 2016). En tenant compte de la décroissance
radioactive, ce stock équivaut en 2016 entre 22 et 24 kg, répartis entre les océans (90%), les eaux
continentales (9 %) et 1’atmosphere (1 %) (Belot et al., 1996; Guétat et al., 2008;
Gazal et Amiard, 2010).

Avant les essais atmosphériques, les activités mesurées sur Terre étaient de 0,6 Bq.L' dans les eaux de
pluie, 0,3 a4 0,8 Bq.L"! dans les fleuves et inférieures a 0,1 Bq.L™!' dans les océans (ASN, 2010). Lors de
I’arrét des essais atmosphériques (1968), la concentration en tritium dans 1’eau de pluie moyennée
dans I’hémisphére Nord a atteint 150 Bq.L™! et a dépassé 700 Bq.L™! localement (Belot et al., 1996).
Depuis 2010, les concentrations moyennes annuelles dans la pluie sont comprises entre 0,2 Bq.L"! et
1,5 Bq.L!. Les concentrations a la surface de 1’océan en 2016 sont comprises entre 0,006 Bq.L™! et
0,12 Bq.L"! (Oms ef al., 2018). L’échange de vapeur d’eau entre I’atmosphére et I’océan de surface

moins triti€ entraine une dilution de la masse d’air océanique et de la pluie en résultant (Figure 2.1).
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Figure 2.1 — Concentrations annuelles moyennes du tritium dans la pluie (en Bq.L"!, échelle logarithmique base
10). Les points de prélévements influencés par des masses d’air marines sont représentés avec des points et ceux
influencés par des masses d’air terrestres sont représentés par des carrés. CAN, Canada ; AUT, Autriche ; FR,
France ; ANT, Antarctique ; IRL, Irlande ; USA, Etats-Unis d’Amérique ; AZO, Acores ; NZ, Nouvelle-
Zélande. 0,2 Bq.L! et 1,5 Bq.L"! sont les limites inférieures et supérieures actuelles des concentrations annuelles
moyennes du trititum dans la pluie. Source : IAEA, https://nucleus.iaca.org/wiser/index.aspx.
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2.3.2.2 Centres Nucléaires de Production d’Electricité (CNPE)

Le tritium est produit dans les installations nucléaires de production d’électricité par activation de
noyaux légers présents dans le circuit de refroidissement primaire du réacteur: bore, lithium,
hydrogéne de 1’eau de refroidissement ainsi que de noyaux d’hélium produits (et/ou utilisés)
notamment dans les crayons sources secondaires des réacteurs de 1300 et 1450 MWe. Il est également
formé dans les crayons de combustible par fission ternaire de certains isotopes de I'uranium et du
plutonium. La quantité rejetée dépend du type de réacteur nucléaire et de la quantité¢ d’énergie

produite.

En I’absence de procédé industriel permettant de récupérer le tritium présent dans les effluents
radioactifs liquides des centrales, le tritium est rejeté de maniére chronique et contrélée dans

I’environnement sous forme de rejets liquides et gazeux (Gazal et Amiard, 2010).

Afin de minimiser I’impact dosimétrique des rejets, EDF a fait le choix de réduire les rejets de tritium
par voie atmosphérique. Les rejets liquides en tritium de 1’ensemble des 58 tranches du parc nucléaires
frangais représentent environ 1 PBq.an” (~ 3 g.an™") tandis que les rejets gazeux représentent environ

0,034 PBg.an! (~ 0,1 g.an™).

Pour la Loire, le CNPE de Saint-Laurent-des-Eaux coordonne, depuis 1999, les rejets liquides de
I’ensemble des CNPE dans ce fleuve afin d’éviter un effet de cumul des concentrations rejetées. Ainsi,
sauf dérogation, deux rejets ne peuvent étre réalisés simultanément (IRSN, 2012). En période d’étiages

et de crues les rejets liquides sont suspendus.
2.3.2.3 Usine de retraitement des déchets nucléaires

Les usines de retraitement des déchets nucléaires de Sellafield en Angleterre et de La Hague a la
pointe du Cotentin en France sont des contributeurs importants de trititum pour I’environnement car
elles traitent les crayons combustibles usés issus des CNPE. Ce traitement implique le cisaillage des
gaines de combustible et la mise en solution de I'essentiel du tritium produit durant son exploitation.
Le tritium rejeté par ces usines provient alors essentiellement des eaux utilisées dans le processus au

sein duquel le tritium associé a la molécule (HTO) ne peut Etre extrait.

Les quantités de tritium rejetées annuellement sous forme liquide par La Hague et Sellafield sont
estimées en moyenne a 11,2 PBq.an (30,5 g.an™) et 1,3 PBq (3,7 g.an™') respectivement, entre 2007 et
2015 (données RIFE 2008-2016 pour les rejets de Sellafield et rejets communiqués par 1’exploitant
pour I'usine de La Hague). Les rejets gazeux ne représentent que quelques pourcents des rejets

liquides.
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2.3.3 Bilan du tritium dans I’environnement en 2016

Les quantités globales des différentes sources de tritium peuvent étre estimées a partir des flux annuels
de production (naturels et industriels) en supposant un état d’équilibre i.e. les productions annuelles
équilibrent les pertes annuelles par décroissance radioactive. La Figure 2.2 présente schématiquement
les différentes sources de tritium dans I’environnement et leur stock a 1’état d’équilibre en 2016.
L’inventaire global du tritium produit lors des essais nucléaires est estimé entre 22 et 24 kg suite a la
décroissance radioactive de la quantité initiale de tritium rejeté durant les années 1960, i.e.
520 -550kg (Michel, 1976; UNSCEAR, 2000; UNSCEAR, 2016). L’inventaire du tritium
cosmogénique est estimé a 4,5 kg, a partir du taux de production moyen de tritium dans 1’atmosphére
~3200 atomes.m?.s! (Masarik et Beer, 2009). Les rejets industriels de tritium estimés a 78 g.an’!

(UNSCEAR, 2016) représentent un stock a 1’équilibre de 1,3 kg.

| Sources et inventaires du tritium (HTO) dans 'environnement en 2016 |

Ay e

< >
e OTAR &
D o2
Retombées des
essais nucléaires Cosmogénique Rejets industriels
atmosphériques

Figure 2.2 — Sources et inventaires du tritium dans I’environnement en 2016.

2.3.4 Mesure du tritium sous la forme HTO

Durant cette theése, plus de 850 mesures de tritium ont ¢té effectuées dans différentes matrices
aquatiques i.e. riviere, fleuve, estuaire et océan, recouvrant une large gamme de concentrations
[2 — 60 000] Bq.m>. Cette diversité de concentrations mesurées nécessitait des méthodes de mesures
adaptées. Pour cela, trois techniques de mesures ont été utilisées dans différents laboratoires en

fonction des concentrations en tritium attendues : (i) la mesure par scintillation liquide, (ii) la mesure
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par comptage proportionnel aprés enrichissement électrolytique et (iii) la mesure par spectrométrie de

masse de I’hélium-3 produit par désintégration du tritium.
2.34.1 Scintillation liquide

Le tritium se désintégre en émettant un rayonnement -, dont la faible énergie le rend difficile a
détecter. Sa détection par scintillation nécessite la conversion de ce rayonnement ionisant issu de la
désintégration de 1’atome radioactif en rayonnement lumineux détectable et quantifiable
(Cassette, 2004). Le principe de la scintillation liquide consiste a mélanger la solution radioactive a
mesurer a un solvant (le liquide scintillant) qui doit (i) pouvoir étre excité suite a la désintégration de
I’atome radioactif ; (ii) transférer I’énergie d’excitation pour ; (iii) exciter des solutés fluorescents et

permettre ainsi la détection du nombre de désintégrations par I’intermédiaire de la lumiere émise.

La lumiére émise est détectée avec un photo-détecteur qui comporte une photocathode transparente
émettant des électrons par effet photoélectrique aprés absorption de lumiére (). Ces photoélectrons
sont ensuite accélérés par un champ électrique pour atteindre une succession d’électrodes, les dynodes,
ou ils sont multipliés, puis mesurés par un circuit électronique, Figure 2.3 et Figure 2.4 d’apres

Cassette, 2004.

Electrode focalisatrice
i
¥ 4 ——
hv o I f_- Pt ;

F"hutn\éathnde

Figure 2.3 — Schéma d'un photomultiplicateur (Cassette, 2004).

L’amplitude des signaux est proportionnelle au nombre de photoélectrons émis par la photocathode,
donc au nombre de photons ayant atteint le tube photomultiplicateur (Cassette, 2004). Cependant les
photomultiplicateurs sont affectés de bruits : la chambre de mesure comporte deux photo-détecteurs
fonctionnant en coincidence afin d’éliminer le bruit de fond du signal. La limite de détection de cette

méthode est de 1 Bq.L™".
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Figure 2.4 — Schéma de principe d'un compteur a scintillation liquide (Cassette, 2004).

2.34.2 Enrichissement électrolytique et comptage proportionnel a gaz

La mesure par enrichissement électrolytique (Ostlund et Werner, 1962) est basée sur le fait que
lorsque I’eau tritiée est électrolysée (Figure 2.5), le tritium se décharge a la cathode plus lentement que
I’hydrogéne léger. La solution électrolytique (échantillon + NaOH) est enrichie en tritium lors de sa
réduction en volume. Ainsi des échantillons initialement peu concentrés en tritium deviennent
mesurables par des techniques de mesures dites « classiques ». Le Tritium Laboratory de Miami,
utilise 1’enrichissement électrolytique du tritium avant un comptage proportionnel a gaz. Cette
méthode permet une limite de détection de I’ordre de 0,01 Bq.L™! pour un temps d’enrichissement

d’une quinzaine de jours.

Figure 2.5 — Schéma de 1'¢lectrolyse de 1'eau.
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2343 Spectrométrie de masse

La méthode de mesure du tritium sous forme HTO par émanation gazeuse d’hélium 3 tritiogénique
(Clarke et al., 1976; Jenkins, 1981; Jean-Baptiste et al., 1988; Jean-Baptiste et al., 1992) consiste a
mesurer, par spectrométrie de masse, I’hélium-3 gazeux produit par la désintégration radioactive du
tritium contenu dans un échantillon d’eau préalablement débarrassé de tous ses gaz. Le tritium se

désintégre en donnant un atome d’hélium-3 suivant la réaction :
3 3 0,—
1H — 3He+ _je (2.5)

La limite de détection atteinte par cette méthode est similaire, a celle obtenue avec la méthode par
enrichissement électrolytique (~0,01 Bq.L'). Elle est de deux ordres de grandeurs inférieures a la

mesure par scintillation classique (~1 Bq.L™").
Plusieurs étapes sont nécessaires a la mesure :

(1) Mise en bouteille de I’échantillon ;

(i1) Dégazage de ’échantillon ;

(ii1) Recroissance de 1’hélium-3 ;

(iv) Mesures par spectrométrie de masse.
Les phases de mise en bouteilles (i) et de dégazage des échantillons (ii) ont été mises au point et
réalisées au Laboratoire de Radioécologie de Cherbourg-en-Cotentin (LRC) (Desplats, 2012) alors que
la mesure par spectrométrie de masse (iv) a été adaptée et mise en place au Laboratoire de Métrologie

de la Radioactivité dans I’Environnement d’Orsay (LMRE).

(i) Mise en bouteilles de I’échantillon :

Dans un premier temps, 1’échantillon d’eau de mer doit étre transféré dans une bouteille en acier
inoxydable, parfaitement étanche aux gaz, avant de procéder a la phase de dégazage. Un tube en cuivre
est soudé a un raccord en laiton de la bouteille inox (Figure 2.6). Ce tube en cuivre permet a 1’aide de
pinces de frigoriste, de sceller hermétiquement 1’échantillon d’eau de mer une fois celui-ci débarrassé
de tous ses gaz. Afin de limiter les échanges entre le tritium de I’échantillon et celui présent dans la
vapeur d’eau de ’air lors du transfert de 1’échantillon, le flacon d’origine ainsi que la bouteille en acier

inoxydable sont remplis d’azote gazeux.
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Tube en cuivre
Pinces

Raccord en laiton

Bouteille en inox Echantillon dégazé

A

Figure 2.6 — (A) Bouteille en acier inoxydable et son tube en cuivre avant transfert de I’échantillon d’eau de
mer. (B) Echantillon d’eau de mer mis dans une bouteille fermée hermétiquement a 1’aide de pinces, apres le
processus de dégazage.

(ii) Dégazage de I’échantillon :

La phase de dégazage de 1’échantillon est réalisée a 1’aide d’un banc de dégazage (Figure 2.7). La
bouteille inox contenant ’échantillon d’eau de mer est placée sous vide a I’aide de pompes et d’un
piége froid permettant d’atteindre une pression de ~10° Pa. Un agitateur magnétique couplé a un bac a
ultra-sons améliore les performances du dégazage. Une fois 1’échantillon dégazé, deux pinces en acier
vont comprimer le tube en cuivre jusqu’a le rendre totalement hermétique et maintenir le flacon sous

vide.
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Electrovannes
Tuyauterie sous vide

Commandes électriques
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Agitateur magnétique

Piége froid
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Pompe primaire

Figure 2.7 — Systeme de dégazage d’échantillons d’eau installé au LRC.

(iii) Recroissance de ’hélium 3:

Un temps de recroissance de quelques mois (~6 mois) est nécessaire afin d’obtenir une quantité
significativement mesurable d’hélium 3 tritiogénique a partir d’un échantillon a bas niveau de tritium
(<0,5 Bq.L"). Par exemple pour 400 ml d’eau de mer a 1 Bq.m™ de tritium, le nombre d’atomes d’3He

tritiogéniques présents apreés 180 jours (~6 mois) de recroissance est d’environ 6 200 atomes.

(iv) Mesures par spectrométrie de masse :

Une fois la recroissance de I’hélium 3 tritiogénique suffisante pour obtenir un signal détectable,
I’échantillon est mesuré par un spectromeétre de masse au LMRE, a Orsay. Pour cela I’échantillon est
placé dans une ligne d’introduction sous vide et va subir un deuxiéme dégazage. Les gaz sont
transférés d’abord dans un piége a froid dans lequel la vapeur d’eau est piégée. Les gaz passent ensuite
a travers des charbons actifs ou la quasi-totalité des gaz autres que 1’hélium et le néon sont adsorbés.
Un piége a gaz (getter) permet une absorption de surface des gaz dissous (CO,, O, H). A la fin de
toutes ces étapes, seuls subsistent encore 1’hélium et une fraction du néon. Le néon restant est alors

piégé sur une téte cryogénique a -250°C et seul I’hélium est admis dans le spectromeétre de masse.

Le spectromeétre utilisé est un spectrométre de masse a secteur magnétique concu pour la mesure

simultanée des isotopes de I’hélium *He/*He (Figure 2.8). L’hélium est ionisé par bombardement
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électronique et les ions “He" et *He" qui en résultent sont séparés par un champ magnétique. Les ions
“He" sont recueillis dans une cage de Faraday dont le signal converti est proportionnel au nombre
d’ions *He" introduits dans le spectrométre. Les ions *He" sont recueillis dans un multiplicateur
d’électrons. L impact des ions *He" sur les dynodes du multiplicateur génére des électrons a sa surface

qui sont ensuite multipliés. Le signal obtenu est proportionnel au nombre d’ions *He" récupérés.

Séparation magnétique

Cage de Faraday
Multiplicateur d’éléctrons

Source d’ions

Figure 2.8 — Spectrométre de masse installé au LMRE pour la mesure des isotopes de I’hélium.

Idéalement 1’échantillon ne devrait contenir que de I’hélium-3. Cependant on observe également un
pic d’hélium-4 qui correspond au «blanc» de la méthode. L’hélium-4 mesuré provient
essentiellement du résidu de dégazage initial de I’eau de mer. Son rapport isotopique (*He/*He) est
sensiblement égal a celui de I’air (Rxa=1,384x10°) (Jean-Baptiste et al., 1988). Ainsi la quantité
d’hélium-3 tritiogénique peut étre calculée en corrigeant la quantité totale d’hélium-3 (*Herowr) de la

quantité d’helium-3 de « pollution ».
3Her o .= 3y - 3H ;
€Tritiogénique = €Total €Pollution (2.6)

3 _ 3 4
Herritiogénique = “Herotar — Ra X "He 2.7)

Avec :

R, : Rapport isotopique de I’air ;
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2.4 Article: Inventory and distribution of tritium in the oceans

in 2016

Afin de déterminer le bruit de fond en tritium dans le golfe de Gascogne provenant des eaux de surface
de I’Atlantique Nord, une compilation des mesures de tritium disponibles a la fois dans les bases de
données océanographiques, dans la littérature et issues de mesures originales acquises par le LRC a été
réalisée. Plus de 41 300 mesures ont ainsi été réunies dans tous les océans. Ces mesures ont permis de
réaliser un inventaire océanique mondial du tritium. Cet inventaire a fait 1’objet d’une publication dans

Science of the Total Environment insérée ci-dessous.

La base de données obtenue est librement accessible:

https://doi.pangaea.de/10.1594/PANGAEA.892125 (Oms ef al., 2018).

Résumé de ’article

Les concentrations de tritium dans les océans ont été¢ compilées a partir de données de la littérature,
des bases de données en ligne ainsi que de nouvelles mesures afin de déterminer la distribution globale

des concentrations de tritium selon la latitude et la profondeur dans tous les océans.

L'inventaire total du tritium, corrigé de la décroissance radioactive en 2016, a été estimé a partir de
I'évaluation des contributions naturelles et artificielles dans 23 subdivisions spatiales de 1'océan
mondial. La masse du tritium dans les océans est trouvée égale a 26,8 = 14 kg dont 3,8 kg de tritium
cosmogénique. Cette estimation correspond aux données de la littérature concernant la somme des
apports atmosphériques des essais nucléaires et de l'inventaire naturel du tritium estimé a partir des
taux de production naturelle (i.e. 27,8 - 29,3 kg sur Terre). Nous confirmons 'augmentation globale du
trittum selon la latitude observée dans I'hémisphere Nord depuis 1967 avec un maximum dans 1'océan
Arctique. Les concentrations minimales de tritium observées dans 1'océan Austral sont proches de

1'état d'équilibre avec des dépots naturels connus de tritium.

Nous nous sommes concentrés sur 1'évolution temporelle des concentrations de tritium en surface (0 a
500 m) dans une zone sélectionnée de I'océan Atlantique Nord (30°N - 60°N) ou nous avons trouvé
une concentration de 0,60 + 0,10 TU (1o). Les résultats ont montré que dans cette zone, entre 1988 et
2013, les concentrations de trititum : i) ont diminué plus rapidement que la seule désintégration
radioactive, en raison d'un mélange avec des eaux moins concentrées plus profondes et latérales, et
ii) tendent a se rapprocher d’une concentration d’équilibre. Le demi temps de mélange des eaux de

surface et la concentration a [’état d’équilibre sont respectivement 23 + 5 ans (lo) et
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0,38 £ 0,07 TU (1o). Cette concentration apparente a I'état d'équilibre dans l'océan Atlantique Nord
implique un dépdt moyen de tritium de 1870 + 345 Bq.m? (1o), soit cinqg fois plus que les apports

connus (naturels, retombées des essais nucléaires et rejets industriels, ~367 Bq.m™) dans cette région.

Inventory and distribution of tritium in the oceans in 2016
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* Mean decay-corrected tritium concentrations to January 1, 2016 between 0 and 500 m.

Abstract

Tritium concentrations in oceans were compiled from the literature, online databases and original
measurements in order to determine the global distribution of tritium concentrations according to

latitude and depth in all oceans.
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The total inventory of tritium decay corrected in 2016 has been estimated using evaluation of the
natural and artificial contributions in 23 spatial subdivisions of the total ocean. It is determined equal
to 26.8 + 14 kg including 3.8 kg of cosmogenic tritium. That is in agreement with the total
atmospheric input of tritium from nuclear bomb tests and the natural inventory at steady-state
estimated from natural production rates in the literature (27.8 — 29.3 kg in the Earth). We confirm the
global increase in tritium according to latitude observed in the Northern hemisphere since 1967 with a
maximum in the Arctic Ocean. The minimum tritium concentrations observed in the Southern Ocean

were close to steady-state with known natural tritium deposition.

We focused on the temporal evolution of surface (0 to 500 m) tritium concentrations in a selected area
of the North Atlantic Ocean (30°N - 60°N) where we found the 2016 concentration to be
0.60 =0.10 TU (1o). Results showed that in that area, between 1988 and 2013, tritium concentrations:
i) decreased faster than the sole radioactive decay, due to a mixing with lower and lateral less
concentrated waters, and ii) decreased towards an apparent steady state concentration. The half-time
mixing rate of surface waters and the steady state concentration were respectively calculated to be
23+ 5 years (lo) and 0.38 = 0.07 TU (1o). This apparent steady-state concentration in the North
Atlantic Ocean implies a mean tritium deposition of 1870 + 345 Bq.m? (1o), five folds higher than the

known inputs (natural, nuclear tests fallout and industrial releases, ~367 Bq.m™) in this area.

Keywords: Radionuclide, Tracer, Database, Background concentration.

1 Introduction

Tritium (°H) is a radioactive isotope of hydrogen with a half-life of 4497 + 4 days (~12.32 years)
(MacMahon, 2006). It has been mostly incorporated in the oceans since the late 1950’s and the early
1960’s by the fallouts of the atmospheric nuclear tests (Figure 2.9), with an estimated atmospheric

input of about 520 — 550 kg of tritium (Michel, 1976; UNSCEAR, 2000).

Most of the tritium from the nuclear tests was injected into the stratosphere. Tritium remain into the
stratosphere for years (mean residence time of 1.6 years (Craig et Lal, 1961) before crossing the
tropopause down into the troposphere (Ehhalt ez al., 2002), with fluxes varying temporally and being
almost one order of magnitude higher in spring and early summer than in the fall and winter, a
phenomenon called “spring leak” (Suess, 1969). Once in the troposphere, tritium is rapidly removed,

with a mean residence time of about one month (Taylor, 1966).

About 99% of the atmospheric tritium is in the form of tritiated water molecules (HTO) and thus
follows the water cycle. Tritium reaches the ocean via three main processes: i) vapour exchange,

i1) precipitation and iii) river runoff. Tritium inputs by vapour exchange exceed inputs by precipitation
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by about three-folds (Weiss et Roether, 1980; Koster et al., 1989; Doney et al., 1992). In the case of
the North East Atlantic, river runoffs contribute to no more than about 10% of the tritium deposition

(Dreisigacker et Roether, 1978).

The tropospheric circulation in sub-tropical latitudes is composed of two convective cells, the Ferrel
and Hadley cell (Figure 2.10) converging around 30° of latitude. The lower circulation of polar cell
flows southward from the poles to around 60°N. Thus, given the location of nuclear explosions
(Figure 2.9) and the tropospheric circulation in the northern hemisphere, trititum fallouts from
atmospheric testing of nuclear weapons are mainly injected in the ocean between 30°N and 60°N
(Bennett, 2002) (Figure 2.10). This increase of tritium in ocean according to latitude has been

highlighted in the Northern Hemisphere since 1967 (Miinnich et Roether, 1967).

In 2016, the inventory of tritium remaining from the fallout of the atmospheric testing of nuclear
weapons is estimated to be 22-23.5 kg (deduced from the radioactive-decay of 520-550 kg of tritium
since 1960). This input greatly exceeds tritium’s natural abundance which is around 4.5 kg of tritium,
produced at an average rate of about 3200 atoms.m™.s' (Masarik et Beer, 2009), i.e. a total of
~258 g.yr’!. Tritium is also released in the environment by the civil and military nuclear industries.
The global (liquid and atmospheric) annual tritium release from nuclear industries is estimated to be

~78 g.yr! for the period 1998-2002 (UNSCEAR, 2016).

Since the 1960s, measurements of tritium in the global ocean were performed regularly during large-
scale observation programs: NAGS (1967-1972), GEOSECS (1972-1976), TTO (1981-1983),
WOCE (1990-2002) and GEOTRACES (2010-2020). Scattered observations are also available in the
literature and supplement the observation acquired during these programs. The distribution and
temporal evolution of tritium in the global ocean provide information regarding oceanic ventilation
timescales from a few years up to some decades (Jenkins et Clarke, 1976; Jenkins, 1987;
Andrié et al., 1988; Doney et Jenkins, 1988; Thiele et Sarmiento, 1990; Doney et al., 1997,
Jenkins, 1998). Tritium as HTO is a perfect conservative tracer of water masses and a global
compilation of tritium concentrations over a large time scale (1967 — 2016) and all oceans has never
been reported to date. Such a compilation could give valuable insights into inventories, mixing
processes between the surface ocean and the deep ocean, as well as into natural and industrial inputs of

tritium into the ocean.

We aimed at evaluating the tritium concentration in waters entering the European continental shelf in

order to better appreciate the influence of industrial releases at this scale.

In this work, a compilation of global ocean tritium concentrations was carried out. It allows for the

estimation of’
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(i) the total inventory of tritium in 23 spatial subdivisions throughout the global Ocean;

(i1) the respective contributions of natural and artificial tritium sources in each of the spatial
subdivision;

(ii1) the tritium distribution and surface waters background level according to latitude and depth in
the global ocean;

(iv) the mixing rate of surface water in the North-Atlantic Ocean with the underlying deep waters
and the surrounding surface waters;

(v) the apparent steady state concentration in the North Atlantic Ocean (due to continuous natural

and anthropic inputs).

In this context, a compilation of tritium concentrations in all oceans is presented with new additional
measurements in the North-Atlantic Ocean. The global ocean was divided in boxes (spatial
subdivisions) homogeneous in latitude and in depth, in order to highlight the meridional distribution of
tritium. Since the North-Atlantic Ocean is the one surrounded by the highest number of nuclear
facilities releasing trittum worldwide, a particular focus was made on that ocean, for which we report

the temporal evolution of tritium concentration.

The European continental shelf includes the major marine tritium sources (reprocessing plants of La
Hague in the English Channel and Sellafield in the Irish Sea). Our concern is to evaluate the tritium
concentrations in waters entering these areas in order to evaluate the impact of local releases. It
requests a good knowledge of the actual North Atlantic waters (30°N - 60°N) entering the European
waters (i.e. the Bay of Biscay, the North-Sea and the English Channel).
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Figure 2.9 — Map of nuclear explosions between 1945 and 1998. Each marker corresponds to the sum of yield at
a same location expressed in kilotons (kt) or megatons (Mt) of trinitrotoluene (TNT). Atmospheric explosions
are represented with a circle and underground explosions are represented with a triangle. The edge color of
circles corresponds to the state that carried out the explosion. The rectangles represent the sum of yield from
atmospheric explosions in a given area for the indicated years. Atmospheric explosions include explosions from
balloons, airdrops, rockets, towers, barges, water surface, surface or crater. Underground explosions include
explosion from the bottom of drilled or mined vertical holes or shafts, tunnel and gallery, mine, wells in the
ground and drilled in the lagoon of atolls. Data extracted from the report of the Swedish National Defence

Research Institute (Bergkvist et Ferm, 2000).
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Figure 2.10 — Latitudinal distribution of global 90Sr deposit at the end of the 1990’s (adapted from
Monetti, 1996) linked with atmospheric dynamics, and the main area of radioactive fallout from atmospheric
testing of nuclear weapons. 90Sr is a radionuclide produced along with tritium during the atmospheric testing of
nuclear weapons. Its distribution gives an approximation of tritium distribution from the radioactive fallouts of
nuclear bomb tests.

2 Materials and methods

We tried to gather all the oceanic tritium data available to perform a comprehensive review of tritium
distribution in the oceans. Most of these data comes from online databases or publications. We

completed that dataset with original measurements that were unpublished to date mostly for recent

years and in the North-East Atlantic.
2.1 Compilation of published data

Databases and data used for this work were accessed online using the following sources: the GLobal
Ocean Data Analysis Project v2 (Olsen et al., 2016), the World Ocean Database (Boyer et al., 2013),
Clivar & Carbon Hydrographic Data Office (CCHDO), GEOTRACES (Schlitzer et al., 2018), North
Atlantic Gyre Studies (Ostlund, 1984), Transient Tracers in the Ocean (Ostlund et Grall, 1987),
TOPOGULF cruise (Andri€ et al., 1988), PHYCEMED cruise (Andrié et Merlivat, 1988). Data ranged
from year 1967 to year 2016. As the different databases may include the redundant datasets, a
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comparison between databases was performed in order to remove duplicate tritium measurements.
Each tritium measurement in each database was compared with all other measurements in the other
tritium databases in terms of time, space, depth, and tritium concentration. Two tritium measurements
were considered as identical if they had been performed within less than one day of each other, at a
horizontal distance shorter than 30 km, at a depth less than 100 decibars (dbars) and differed in

concentrations by less than 0.1 TU.

2.2 Original data

Between 1996 and 2016, 610 tritium concentrations have been measured by the Laboratoire de
Radioécologie de Cherbourg (LRC) during 12 oceanographic campaigns in the western English
Channel, the Bay of Biscay, the Atlantic, and the Celtic Sea. They are listed in Table 2.1.

One liter of sea-water samples were collected using a Niskin bottle, and transferred to a tritium storage
bottle. The storage bottle is filled with sea-water and sealed in order to minimize air bubbles and
trittum exchange with the atmosphere. Tritium storage bottles were maintained at a temperature of

5°C, protected from light until measurements.
Two techniques have been used on these samples to determine low-level tritium concentrations:

i) electrolytic enrichment of water samples followed by *H analysis with gas proportional counting

(Ostlund et al., 1974). It concerns SMSRB? and TL? laboratories.

ii) *He ingrowth and measure by mass spectrometry (Clarke et al., 1976). It concerns LMRE/LRC*
and LSCE?’ laboratories. Choice of the laboratory depends of their availability over time.

Intercomparisons have been performed on same samples between these laboratories to make sure they
reported consistent results and could be used interchangeably. Additionally, the unique *He ingrowth
method applied by the LMRE/LRC laboratories annually passed the IARMA Environmental
Radioactivity Proficiency Test on the Determination of Tritium in Water to check for its performance.
The IARMA tests include the measurement of two low-level tritium samples calibrated at <0.2 TU and

1.98 £0.07 TU. We measure 0.13 = 0.03 TU and 2.19 = 0.09 TU respectively.

2 SMSRB: Commissariat a 1’Energie Atomique (CEA), Service Mixte de Surveillance Radiologique et Biologique de
I’homme et de I’environnement

3TL : Rosenstiel School, The Tritium Laboratory, Miami

4 LMRE : Institut de Radioprotection et de SGreté Nucléaire (IRSN), Laboratoire de Métrologie de la Radioactivité dans
I’Environnement, in association with the LRC, Laboratoire de Radioécologie de Cherbourg-en-Cotentin.

5 LSCE : Unité Mixte de Recherche 8212 (UMR 8212), Laboratoire des Sciences du Climat et de I'Environnement
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Table 2.1 — Information on original data: dates, areca and measurement methods.

OCEANOGRAPHIC SAMPLIN . . 3H MEASUREMENTS
G DATES Atmin - atmax
CAMPAIGN SHIP (MM/DD/YYY AREA Longmin - Longmax Number Method and laboratory
Y)
Cote Electrolytic enrichment
IRMA dAouiai 112471996 West Channel,  48.07°N —50.52°N 60 SMSRB
1(116 12/11/1996 South Brittany -6.09°W — -1.37°W 3He ingrowth
LMRE/LRC
08/07/1997 East Atlantic 39.45°N — 45.58°N Electrolytic enrichment
ARCANE 2 Thalassa 4077/1997  Bay of Biscay 12.75°W — -4°W 17 SMSRB
Electrolytic enrichment
ATMARA Suroir | 07/21/1998 Wésat?hg“;‘el 45.45°N — 56.26°N . SMSRB
uro 08/06/1998 - ¢ chie ) -15°W — -3.07°W 3He ingrowth
y ot Biseay LMRE/LRC
West Channel 47.25°N — 52.33°N . .
CIROLANA 2 Cirolana giﬁgggggg Celtic Sea S11.47°W — - 35 Elec“"lg’tl\‘/lcs‘igc}‘mem
Bay of Biscay 1.49°W
06/12/2002 North-Atlantic 40.33°N _O 59.79°N Electrolytic enrichment
OVIDE Thalassa -42.57°W — - 32
07/13/2002 Ocean o TL
9.75°W
07/13/2009 . 43.98°N — 47.79°N 3He ingrowth
ASPEX 2009 Thalassa 7500009 BayofBiscay  ciow | soow 36 LSCE ; LMRE/LRC
. 08/31/2010 . 44°N — 48.27°N 3He ingrowth
ASPEX 2010 Surolt  go/07p010  BayofBiscay o yjoy ) s70w 36 LMRE/LRC
08/07/2011 . 44°N — 47.79°N 3He ingrowth
ASPEX 2011 Thalassa 08/15/2011 Bay of Biscay S6°W — -1.52°W 36 LMRE/LRC
Offshore 3y
Gibraltar “He ingrowth
TRIMADU Marion  04/18/2013 SE Atlantic -32.36°S — 34.94°N . LMRE/LRC
Dufresne  05/11/2013 - .~ -13.22°W - 55.5°E Electrolytic enrichment
S.W Indian
TL
Ocean
03/15/2016 . 45.9°N — 47.93°N 3He ingrowth
DYNSEDIM Atalante 300016 BayofBiscay - Sagon o ggow 27 LMRE/LRC
05/02/2016 . 43.67°N — 47.73°N 3He ingrowth
PELGAS Thalassa 5 gp016  BayofBiscay  sirow 270w 76 LMRE/LRC
Cote de 3He ingrowth
PLUME o 05202016 o o 44.68°N — 48.36°N 136 LMRE/LRC
05/29/2016 Y Y 5.16°W — -1.05°W Electrolytic enrichment
Manche TL

2.3 Data processing

All the data obtained online and the newly acquired data from this study were compiled into a single
database. It contains a total of 41 390 tritium concentrations worldwide, between 1967 and 2016, in all
the depths.  The
https://doi.pangaea.de/10.1594/PANGAEA.892125 (Oms, 2018).

oceans and at all compiled database is available online at:

All tritium concentrations in this article are expressed in tritium unit (TU) (1 tritium atom per 10'®
hydrogen atoms), with 1TU ~ 119.2 Bq.m?. The inventories of tritium are expressed in Becquerel
(Bq) or PBq (10" Bq). In order to compare tritium concentrations consistently over time, the tritium
concentrations were decay-corrected to a reference date, January 1st, 2016, and expressed as TU16

according to (2.8):
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[HTOlry16 = [HTO]y x e”*(T20167T) (2.8)

With:
[HT O] ry16: Decay-corrected tritium concentration, in TU16;
ty016 — t: Time elapsed between 01/01/2016 and the sampling date, in s;

[HT O], : Tritium concentration at the sampling date, in TU;

U — log(2)

A: Radioactive decay constant, in s, , linked to the half-life period

1 P
2 tritium

(t1

2

eritium) — 12.32 years (MacMahon, 2006).

Uncertainties about measurements could not be quantified because a majority of tritium concentrations
in the databases were present without their associated measurements errors. The new data reported in
the present article are for their part systematically associated with their measurements uncertainties.

Uncertainties are ranged between 5% and 10% of the measurements.

2.3.1 Tritium concentrations in the surface ocean

In order to describe the distribution of tritium in the oceans, the Atlantic, Indian and Pacific oceans
were subdivided into 20 boxes of 15° of latitude each, and 3 boxes corresponding to the Arctic and

Southern oceans and the Mediterranean Sea were also considered (Table 2.2).

Nuclear power plants around the world are mostly located between 30°N and 60°N on the eastern and
western North-Atlantic ocean coasts. In the North-Atlantic, eastern borders of the latitudinal boxes
were positioned off the European continental shelves, in order to avoid direct inputs from the
Sellafield and La Hague reprocessing plants in boxes II and IV. Indeed releases from the Sellafield
and La Hague reprocessing plants are flowing to the Arctic Ocean trough the North Channel (Irish
Sea) and the North Sea via the English Channel respectively (Bailly du Bois et al., 1995; Kershaw et
Baxter, 1995; Guéguéniat et al., 1997; Nies et al., 1999).

In order to limit the influence of potential hot-spot of trititum coming from non-yet well-mixed tritium
releases from nuclear facilities along the Canadian and American coasts which could induce a bias in

our calculation, western borders were positioned off the American continental shelf.

In the 30°N to 60°N latitude range in the North-Atlantic Ocean, the latitudinal boxes were divided in
longitude to determine if there was a longitudinal gradient of tritium concentration. Therefore, four

boxes encompass the 30°N and 60°N area in the North Atlantic ocean, box I, I, IIT and IV.

Tritium concentrations in the global ocean were averaged over the first 500 m of the water column.

This depth range corresponds to a homogeneous tritium distribution in areas II, III and IV in the North
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Atlantic Ocean (30°N — 60°N) as illustrated on.Figure 2.11. For comparison, all concentrations in the

different boxes were averaged over this depth range.
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Figure 2.11 — Mean decay-corrected tritium concentration (black) with their associated standard deviation and
the maximum of the density distribution (mode) (in grey) for each 100 m layer between 0 and 1000 m depth, in
areas II to IV in the North Atlantic Ocean, between years 1972 and 2013.

2.3.2 Inventories of tritium in ocean

In order to compute the inventory of tritium in all boxes from the surface to the bottom, the GEBCO
global 30 arc-second (~1 km), interval grid bathymetry (Weatherall et al., 2015) was used. For each
box, the trittum concentrations profiles were reconstructed from the 2016 decay-corrected tritium
concentrations using mean concentration of each 100 m depth layer (some are presented in Annexe 2).
For each mesh of the bathymetric grid, the integral of the tritium profile was summed starting from the

bottom depth to the surface. Results summed for each box are presented in Table 2.2.

The natural inventory in all boxes was estimated from a cosmogenic production rate equal to 3200
atoms.m>.s"!' (Masarik et Beer, 2009) which corresponds to a global natural deposition of tritium per
unit of surface area (Dy,) equal to 180 Bq.m?2.yr!. We make the assumption that all cosmogenic
tritium produced in the atmosphere eventually ends up into the ocean by precipitation, vapour
exchange and rivers discharges. In order to calculate the tritium deposition rate over an ocean basin it

is necessary to take into account its drainage basin area (DBA).
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In this way the global natural deposition rate (Dp,.) was multiplied by a factor (F4;.eq); (2.9), which
depends on the drainage basin area DBA of the considered basin ocean (Ludwig et al., 2009; Milliman
et Farnsworth, 2013). This factor corresponds to the ratio between the DBA plus the basin ocean area

(BOA) divided by the BOA (2.9):

_ DBA+ BOA

Farea TBOA (2.9)

The DBA and the multiplying factor are indicated Table 2.2. The DBA of the Southern Ocean has
been considered as null because we assume that no recent and significant freshwater comes from the
Antarctic continent. The ocean basin natural production rate obtained has been multiplied by the boxes
areas in order to calculate a yearly natural input. At steady state, this input amounts to an inventory of

17.28 times the yearly input.
The artificial inventory was deduced from the subtraction between the total and the natural inventory.

2.3.3 Evolution of tritium concentrations in the North-Atlantic Ocean

We aimed at evaluating the trititum concentration in waters entering the European continental shelf in
order to better appreciate the influence of industrial releases at this scale. Indeed an accurate estimate
of the tritium concentrations in the North-Atlantic Ocean is lacking to date. In order to determine past
and projected future surface tritium concentrations in this area, the temporal evolu