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RESUME

Lithométéores, « Sirocco » ou plus communément pluies et boues rouges, ont en commun un seul et
méme phénomeéne de transport éolien associant érosion et dépot de particules désertiques.

Le 21 février 2004, la moitié sud de la France est affectée par un événement météorologique de
transport éolien de particules sahariennes. Les enregistrements d’empoussierement atmosphérique et
le dépot de poussiéres qui en résulte, révélent un épisode d’ampleur exceptionnelle. En quelques
heures, l’épaisseur du dépot dépasse 1 mm (jusqu’a 4 mm en Corse) avec une charge surfacique
maximum de 50 g.m? (soit encore 50 tonnes au km?). Les charges en particules de type PM;o 1 dans
'air, enregistrées par les associations de surveillance de la qualité de l’air, indiquent des
concentrations multipliées par dix au maximum au passage du nuage et une emprise au sol du panache
comprise entre 300 000 et 350 000 km?. Au final, 2 millions de tonnes sont déposés sur une portion du
territoire située au sud d’une ligne allant de Nantes a Besancon.

L’impact radioécologique de cet événement se traduit par des niveaux d’activité massique conséquents
dans les dépots : 38 Bq.kg' sec en ''Cs, 1 Bq.kg' sec en #%20py et 0,46 Bq.kg"' sec en 'Am. La
radioactivité artificielle déposée sur ’ensemble de la surface touchée par les dépots est estimée a
37.10" Bq. En terme de flux de dépdt atmosphérique, cet épisode représente a lui seul, un dépdt de
Cs équivalent a celui cumulé en moyenne sur une année. Les données de cette étude montrent que
ces épisodes météo-climatiques générent aujourd’hui les échantillons de l’environnement qui en
moyenne, présentent les niveaux d’activité en radionucléides artificiels les plus importants et les flux
les plus élevés, dépassant par exemple ceux des sédiments du Rhone déposés par les crues.

En routine, l’évolution des niveaux d’activité des radionucléides artificiels dans le compartiment
atmosphérique proche du sol est mise sur le compte d'une remise en suspension d’aérosols
antérieurement déposés. Dans le cas particulier d’épisodes porteurs de poussiéres sahariennes, au-dela
du mécanisme de remise en suspension a l’origine du soulévement des particules de sols sahariens,
d’autres mécanismes sont susceptibles d’intervenir tout au long du transport et jusqu’au dépét sur le
sol frangais. Ces mécanismes, déja identifiés pour d’autres composés atmosphériques ou polluants,
sont des pistes pour tenter d’expliquer l’enrichissement en radioactivité, relatif ou absolu, des
particules minérales originaires du Sahara. Deux hypotheéses sont avancées pour expliquer
enrichissement : la chute rapide des particules minérales les plus grosses et également les moins
marquées sur le plan radioactif qui se traduit par une augmentation relative de |’activité massique, un
processus s’apparentant a un « lessivage horizontal » des composés ou polluants présents dans
’atmosphére au cours du transport.

La contribution de ces phénoménes sporadiques aux dépdts atmosphériques a U’échelle annuelle
comme a celle des dix ou vingt derniéres années, ne peut étre négligée. Des études complémentaires
sont nécessaires pour évaluer le poids de ces phénoménes a Uéchelle pluriannuelle dans
’appauvrissement du compartiment atmosphérique et a un niveau de connaissance encore plus
approfondi, celui des dépdts d’activité associés a des poussiéres désertiques, par les voies séche et
humide. Un suivi régulier de ces événements représente, compte tenu des performances métrologiques
en place aujourd’hui a UIRSN, une opportunité pour le suivi atmosphérique des isotopes du plutonium.

MOTS-CLES
SAHARA, POUSSIERES, RADIONUCLEIDES, REMISE EN SUSPENSION, DEPOTS, IMPACT, FEVRIER 2004, FRANCE.

1 Particules en suspension d’un diamétre aérodynamique moyen inférieur ou égal a 10 microns. Cette
limite correspond aux particules respirables.
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ABSTRACT : Radioecological impact of saharan dust fallout - Case study of a major event in south part of
France in February 2004

Lithometeors, Sirocco or more commonly “red mud” are all in fact related to a single phenomenon
which affects France every year: the wind transport and deposit of desert particles from the Sahara.

On the 21* of February 2004, the southern part of France is swept by a weather event of wind
transport of Saharan particles. The recordings of atmospheric dust contamination and the deposit of
dust, which results from it, make an episode of exceptional width. In a few hours, the thickness of the
deposit exceeds 1 mm (up to 4 mm in Corsica) with a maximum density of surface charge of 50 g.m
(50 tons per km?). The loads of the PM,, type particles in the air, recorded by associations of
monitoring of the quality of the air, indicate concentrations multiplied to the max1mum by 10 and an
influence on the ground of the plume ranging between 300 000 and 350 000 kmZ. To the end, 2 million
tons are deposited on a portion of the territory located at the south of a line from Nantes to Besancon.

This event also had a significant radio-ecological impact, leading to significant ¥7Cs, @%240py, #'pAm,
activity levels of 38 Bq.kg' sec, 1 Bq.kg' sec and 0,46 Bq.kg' sec, respectively. Quality of air

monitoring organisations recorded 10-fold increases in the concentratlon of charged PMy 2type
particles within the cloud; ground coverage stretched over a 300 000 km? surface area. Across this
whole area, the artificial radioactivity deposits are estimated to 37.10'°Bq. In term of flow of deposit,
this episode represents, with him only, i.e. in a few hours, a **’Cs deposition equivalent to that
recorded on average in a cumulated time of one year. Data from this study show that these weather-
climatic episodes generate today, environmental samples which on average, present the highest levels
and flux of artificial radioactivities, more than those in the sediments of the Rhone river deposited by
flood events, for example.

Changes in artificial radionuclide activity levels in the atmospheric area close to ground level are
routinely attributed to resuspension of formerly deposited aerosols. In the particular case of the
Saharan dust deposits, apart from the resuspension mechanisms that caused the Saharan soil particles
to be taken up, other mechanisms may have intervened during transports up until deposit on French
soil. Such mechanisms, which have already been identified for other atmospheric compounds or
pollutants, give a lead in attempting to understand the enhanced relative or absolute radioactivity of
the mineral particles. Two hypotheses have been put forward to explain this enhanced radioactivity:
either a process rather like a ‘’horizontal leaching’’ of compounds or pollutants present in the
atmosphere during transport, or the early fall of the heavier and thus less radioactive mineral
particles, giving rise to a relative increase in specific activity.

One cannot overlook the contribution these sporadic phenomena make to atmospheric deposits on an
annual basis. Further studies are needed to evaluate the weight of these phenomena on a multiannual
scale in the reduction of activity levels in the atmospheric compartment by dry or wet process and at
short time scale the deposition of radioactivity with dust from remote regions.

Taking into account current metrological performance devices at the IRSN (Institute for Radiological
Protection and Nuclear Safety), regular monitoring of these events allow opportunity to follow the
changes of plutonium isotopes in the atmosphere.

KEY WORDS
SAHARA, DUST, RADIONUCLIDES, RESUSPENSION, DEPOSITS, IMPACT, FEBRUARY 2004, FRANCE.

2 particulate matter with aerodynamic diameter less or equal to 10 microns (breathable particles)
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Panache de poussieres désertiques sur I’Algérie, a destination de la France et de l’ltalie, le 21/02/04.
Photo prise par le radiométre MODIS embarqué sur le satellite TERRA a 13h00 TU au-dessus de I’Algérie.
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1 CONTEXTE DE L’ETUDE

Les études sur le transport et les variations de concentrations en aérosols font actuellement L’objet
d’une attention soutenue de la part de la communauté scientifique frangaise et internationale pour
le role direct sur les modifications des propriétés microphysiques et radiatives des nuages, leur
formation et les précipitations, et indirectement sur les changements climatiques induits a court et
long termes (colloque CNRS AEIl - Paris février 2004). Les sources actuelles d’incertitudes résultent
d’un déficit de compréhension des mécanismes physiques et chimiques impliqués, notamment sur les
interactions avec les autres composants de 'atmosphére (gaz, autres aérosols et nuages) et d’un
manque de données expérimentales adaptées (2™ workshop on mineral dust - Paris septembre 2003).

Les aérosols désertiques sont un constituant majeur des aérosols atmosphériques (Dulac 1996) et
arrivent en téte des sources naturelles ou anthropogénes d’émission de particules de tailles
inférieures a 100 pym, avec des estimations comprises entre 500 et 2000 millions de tonnes/an
(D’Almeida (1986) cité par A. Renoux et D. Boulaud, Goudie (2001)). D’ores et déja, la recrudescence
des épisodes de poussiéres désertiques depuis 35 ans avec des conditions de sécheresse aggravantes
et les mouvements de populations, au Sahel notamment, est clairement établie (communication
personnelle Cyril Moulin LSCE, Nouaceur 2001, Goudie 2003). Des simulations récentes prévoient d’ici
2100, "augmentation dans un rapport de 1 a 3 des épisodes de production de poussiéres désertiques
et de facon connexe, de la charge en poussiéres dans le compartiment atmosphérique (Woodward
2003). Ces simulations sont basées sur laccroissement des étendues désertiques du fait du
réchauffement climatique ou de la gestion humaine des espaces et sur les modifications du bilan
radiatif de l’atmosphére, liées au chargement atmosphérique en poussiéres (cf. Annexe 1).

Le role des épisodes de transport éoliens de particules désertiques est bien documenté dans la
littérature pour les apports de particules, d’azote, de phosphore, d’aluminium et de fer notamment
au milieu marin méditerranéen (Loye-Pilot 2003, Programme ADIOS). En revanche, peu de travaux
concernent les flux et dépdts de radioactivité artificielle sur les sols, sous forme de retombées séches
et/ou humides, lors d’épisodes de ?oussiéres désertiques. Papastefanou (1989, 2001) établit un lien
entre les résultats d’activité en '¥Cs dans des poussiéres atmosphériques et plusieurs épisodes de
transport éolien de particules désertiques sur la Gréce. Dans son étude, Lee (2002) met en évidence
que Uorigine des apports atmosphériques en '¥Cs, @*240py et 'Am n’est plus stratosphérique mais
intégre une composante terrestre. La contribution de ces épisodes, a la totalité des activités
déposées via l’atmosPhére dans la partie occidentale de la Méditerranée sur une année, est estimée
a 34 % pour le @*9py 35 3 41 % pour '*'Am et entre 29 et 37% pour le '¥Cs (Lee 2003). D’apreés
les données de Lee (2003), ces épisodes de poussiéres sahariennes déposent chaque année dans la
partie occidentale de la Méditerranée, entre 2 et 3 fois plus de *’Cs et entre 1,2 et 1,4 fois plus
d’*'Am que les apports par le Rhdne, en moyenne annuelle.

Cette étude s’inscrit dans le cadre du projet « EXTREME » mené au sein de la Direction de
’Environnement et de ’Intervention, visant a étudier les conséquences sur |’environnement, et donc
sur ’homme, des situations événementielles susceptibles de générer des activités supérieures a
celles attendues a partir de la modélisation des processus de transfert moyen, et de produire des flux
souvent équivalents aux flux cumulés sur plusieurs mois, voir plusieurs années. (Cf. Rapport
DEI/SESURE n° 2005-07).

2 ETAT DES LIEUX DE LA RADIOACTIVITE DU COMPARTIMENT ATMOS-
PHERIQUE

Les données de I’Observatoire PErmanent de la RAdioactivité de l’environnement (réseau OPERA de
I'IRSN) permettent de résumer |’évolution spatiale et temporelle des niveaux d’activité en 37Cs dans
les aérosols atmosphériques collectés en France, de la fagon suivante: d’un point de vue
géographique, la figure 1a montre ’existence d’un gradient croissant d’activité en '’Cs dans les
aérosols, entre les stations situées a ’ouest du territoire (Bordeaux, Alengon) et les stations situées a
est (Dijon, Charleville et La Seyne/Mer) présentant les niveaux les plus élevés. D’un point de vue
historique, le niveau d’activité du 'Cs, dans les basses couches atmosphériques deux ans avant
'accident de Tchernobyl, était calqué sur celui du ’Be, d’origine cosmogénique et reflétait les
échanges de masses d’air entre la stratosphére (le réservoir alimenté par les explosions d’engins
thermonucléaires) et la tropospheére. A partir de 1987, le compartiment terrestre contribue de fagon
graduellement croissante a ce niveau d’activité atmosphérique en '’Cs par U'intermédiaire de la
remise en suspension de particules déposées ; pour en devenir depuis 1998, le contributeur principal
dans les aérosols au voisinage du sol (Bouisset 2004).
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Figure 1a : Evolution du niveau d’activité en '*’Cs dans les aérosols, en France. Détail par station du
réseau OPERA - Contribution déduite de l'incident d'Algésiras (fin mai - début juin 1998)

Aujourd’hui, les niveaux d’activités en '’Cs dans les aérosols en France (comme pour '’ensemble des
radionucléides artificiels) sont a leur niveau le plus bas jamais rencontré, entre 0,2 et 0,3 pBg.m?
d’air, depuis le début de la période des tirs (Figure 1b).
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Figure 1b : Evolution moyenne du niveau d’activité en ¥7¢s dans les aérosols, en France (contribution
déduite de lincident d'Algésiras de mai 1998) et détail sur la variabilité temporelle a la
station de la Seyne/Mer

La stabilisation a ['échelle annuelle du bruit de fond a tout au plus entre 3 et 5 ans d’existence, ce
qui reste insuffisant pour pouvoir dégager une tendance significative qui signerait uniquement la
décroissance du niveau d’activité en césium 137 due a sa période radioactive. La variabilité, obtenue
au rythme de prélévement décadaire, témoigne d’un équilibre entre remise en suspension et dépot
de particules. A ces phénoménes quasi-permanents s’ajoute ponctuellement celui des dépdts massifs
de particules désertiques.

En ce qui concerne les isotopes du plutonium et I’Américium 241, les niveaux d’activité volumique
sont, depuis 1995, inférieurs aux limites de détection estimées a environ 1 nBq.m™.
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3 IMPACT RADIOECOLOGIQUE DES RETOMBEES DE POUSSIERES
DESERTIQUES : LES QUESTIONS POSEES

D’un point de vue radioécologique, un certain nombre de questions se posent :

- Quel est 'impact de ces épisodes, passés, présents et a venir sur |’évolution des niveaux
d’activités artificielles dans l’air, ’eau et les sols en France ?

- Quelle est l'origine des activités présentes dans ces poussiéres : retombées globales des tirs
atmosphériques, essais nucléaires francais au Sahara, accident de Tchernobyl ?

- En quoi ces épisodes ont pu « accélérer » les retombées atmosphériques et participer ainsi a
’épuisement des stocks de radionucléides au niveau du compartiment troposphérique ?

- En quoi les retombées de poussiéres sahariennes, souvent associées a des précipitations,
peuvent-elles influencer les relations pluie/dépot ?

- Quelle incidence a pu avoir l'épisode de poussiéres désertiques enregistré sur la Corse peu de
temps apres |'accident de Tchernobyl ?

Pour apporter des éléments de réponse a ces questions, il convient de s’intéresser aux
caractéristiques initiales des particules sahariennes, a leurs modifications au cours du transport et
aux mécanismes mis en jeu, en particulier :

- ala radioactivité initiale des sols sahariens,

- a U’évolution des spectres granulométriques et de densité des particules avec |’éloignement
de leur zone de formation,

- au mécanisme de remise en suspension de particules de sol,
- alenrichissement absolu ou relatif des particules minérales au cours de leur transport :
o par ségrégation en fonction de la densité des particules,

o par agglomération des particules minérales entre-elles ou avec d’autres aérosols
présents avant l'arrivée du nuage de poussieres et porteurs de traces de
radioactivité,

- alaréactivité chimique de ces poussiéres,
- ala part de ces retombées sous forme humide et sous forme séche,

L’étude des mécanismes est abordée dans la seconde partie du document.

4 EVENEMENT DU 21 FEVRIER 2004

4.1 SITUATION METEOROLOGIQUE

Vendredi 20 février 2004 en début de soirée et samedi 21 février 2004, une dépression située sur le
proche Atlantique engendre sur la France un rapide flux cyclonique de sud. De U’air chaud et humide
en basses couches remonte de [’Afrique du Nord pendant qu’une tempéte d’Est affecte le pourtour
méditerranéen. Ce courant d’Est engendre un spectaculaire effet de Faehn sur la fagade ouest de la
Corse avec 24,2 °C mesurés a Ajaccio a 4h00 du matin (source : Bulletin hebdomadaire d’études et
de renseignements Météo-France : Météo-hebdo n° 2004-8).

Le 21 février 2004 au lever du jour, une brume de sable et un dépdt de sable et de boue (d’une
épaisseur de 2 & 4 mm) sont observés a Calvi. L’'importance des dépoOts en fait un événement
climatique qualifié d’exceptionnel par Météo-France. Habituellement, les dépéts induits par ces
épisodes atteignent en moyenne quelques dixiémes de millimétre tout au plus.

Associés a un courant de Sud en altitude, des pluies instables mélées de boue et de sables affectent
la Corse, la Provence et les Alpes du sud. Ces précipitations faiblissent |’aprés-midi et restent dans
’ensemble trés limitées en région PACA : 3,6 mm a Aubagne (13) ; 3,0 mm a Peypin (13); 1,2 mm a
Chateau-Gombert (13) ; 9,8 mm a La Roque d’Anthéron (13) ; 7,1 mm a Besse/Issole (83) ; 9,8 mm a
Nimes (30) ; 4,7 mm a Valensole (04) ; 5,6 mm a Vinon/Verdon (83).
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4.2 ORIGINE DU PANACHE

D’aprés les images satellites, Uorigine du panache est localisée dans la région située au sud du Maroc
(Figure 2a). Le nuage se déploie ensuite sur I’Algérie (Figure 2b) ou les villes de Bejaia, Touggourt,
Hassi-Messaoud, Constantine et Annaba sont balayées par une tempéte de sable, avant de traverser
la Méditerranée (Source : http://membres.lycos.fr .frneteopeypinfReleve&html dossier « Boue »).
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Figures 2a et 2b : Images satellite moDIs3 du panache de poussiéres sahariennes du 21/02/04

Une modélisation de la dispersion du panache a également été réalisée par le Laboratoire de
Météorologie Physique (LAMP) de Clermont-Ferrand (Figure 4) pour délimiter les zones impactées. Les
calculs ont été réalisés a l’aide du modéle RAMS 4. En premiére estimation, une maille de calcul de
100 X 100 km a été jugée suffisante pour rendre compte de l'origine et des principales zones
concernées par la dispersion du panache de particules. Dans un premier temps, les précipitations
n'ont pas été considérées. La prise en compte du dépét humide a été réalisée ultérieurement. Le
modéle réalise un forcage a grande échelle utilisant les données du centre de prévision
météorologique de Reading (UK) a partir desquelles le modéle recalcule les champs de température,
d’humidité et de vent pour plusieurs niveaux de pression. Concernant le polluant, ici des poussiéres,
un module de soulévement développé par le LISA (Université Paris XIl) est mis en oeuvre ainsi qu’un
module de dépdt sec, retenu en premiére approximation compte tenu des faibles niveaux de
précipitations enregistrés.

Afin de préciser ’origine géographique de la zone de soulévement des poussiéres au cours du temps,
un calcul de retro-trajectoires a été réalisé pour les sites de Manosque et Bonifacio ou ont été
collectés des dépots (Figure 3). Le 20 février, un cisaillement dans le plan vertical traduit l'origine
différente des masses d’air au-dessus de Manosque alors qu’au méme instant, Bonifacio est déja
soumis a un systéme organisé provenant d’Algérie, quelle que soit laltitude. Le 21 février, les deux
stations sont sous l'influence d’une masse d’air empruntant un couloir unique passant par le centre
de U'Algérie, excepté autour de 500 m sur Manosque. Le 22 février, la situation est analogue a celle
du 21 février, avec toutefois des trajectoires légérement plus septentrionales que la veille du fait de
du glissement de la dépression.

3 MODerate resolution Imaging Spectroradiometer

4 Le modéle RAMS (Regional Atmospheric Modeling System) est un modéle numérique de l’atmosphére a moyenne
échelle pour produire des prévisions météorologiques quotidiennes. Le modéle RAMS peut étre appliqué a un
large éventail de conditions limites et de schémas de paramétrage. A des fins de recherche ou pour obtenir une
résolution spatiale élevée (par exemple 25 m de résolution verticale et 500 m a Uhorizontale dans
’atmosphére), le modéle effectue un calcul sur des grilles de tailles différentes, emboitées les unes dans les
autres. It s’agit d’un modéle aux différences finies qui résout, sur une grille tridimensionnelle, les équations aux
dérivées partielles décrivant I’écoulement et la thermodynamique des fluides. Il offre ainsi une méthode de
pointe axée sur des principes physiques pour la modélisation météorologique a haute résolution spatiale.
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Figure 3 : Retro-trajectoires des masses d’air arrivant sur Manosque et Bonifacio, entre le 20/02/04 et le

22/02/04. (Source: G. Cautenet, Laboratoire de Météorologie Physique de I’Atmosphere.

CNRS/Université Clermont-Ferrand).

Le chiffre placé & cdté d’une trajectoire indique Ualtitude considérée au-dessus du niveau de la

mer:1=4300m;2=3000m;3=2000m;4=1200m;5=1000 m; 6 = 500 m.
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4,3 COLLECTE D’ECHANTILLONS

Un échantillon spécifique de poussiéres désertiques a été collecté le 21 février 2004 a Manosque, a
I’état de boue liquide de couleur brune (Figures 5a et 5b). Ce dép6t a d’abord eu lieu sous forme seche
dans la nuit du 20 au 21 février, puis sous la forme de pluie a partir de 10 heures et jusqu'en début
d’aprés-midi du 21 février. La collecte spécifique du dépot a été réalisée sur une bache de 37 m? ce
qui a permis la constitution d’un échantillon conséquent de 390 grammes, soit un dépot surfacique de
10,5 g.m2. A cet échantillon, s’ajoutent ceux collectés en routine dans le cadre :

e de U'observatoire OPERA :

- poussiéres en suspension (aérosols) a 1,5 m du sol, prélevées par filtration de 32 750 m?
d’air entre le 20 et le 25 février 2004, a la station de la Seyne/Mer. La masse de
particules piégées est de 3,16 g pour un volume filtré de 32 749 m?, soit une charge
particulaire équivalente de 96 pg.m>; valeur cohérente avec celle déduite des
enregistrements de PMo pendant le temps de présence du panache sur le site ; évalué a
37 heures (Figure 7).

- précipitations a la station de la Seyne/Mer du 1% au 28 février 2004.

e du réseau de surveillance de la radioactivité géré par le SESURE/LVRE et relatif aux filtres
journaliers d’aérosols prélevés entre le 19 et le 22 février 2004 (sur environ 200 a 300 m3) sur
les sites de Montfaucon (Gard), Nice (Alpes Maritimes) et Cadarache (Bouches du Rhone).

D’autres échantillons pourraient venir compléter a terme ces prélévements, notamment :
¢ [’eau de pluie prélevée a Toulon par la Marine Nationale du 20 au 23 février 2004,
o celle prélevée par Météo-France a Carpentras du 17 au 24 février 2004,
o celle prélevée par I’AIEA-Monaco, le 21 février 2004,

o le dépdt de poussiéres collecté en Corse par la station de ’ENS-Paris, pour la journée du
21 février 2004,

¢ celui collecté au sommet du Monte Cimone en Italie, le 21février 2004.

Figure 5a : Aspect du ciel le 21/02/04 au matin Figure 5b : Collecte du dép6t sur une bache
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4.4 TRAITEMENTS ET CARACTERISATION DE L’ECHANTILLON

Différentes analyses ont été réalisées sur ’échantillon de poussiéres déposées sur Manosque afin de le
caractériser d’un point de vue minéralogique, organique, granulométrique et isotopique. Les résultats
des deux premiéres caractérisations signent l'origine africaine des particules déposées. Considérés
isolément, les tableaux de résultats des différentes analyses réalisées ne permettent pas d’avoir une
vision précise de la provenance des particules déposées. C’est le recoupement entre plusieurs analyses
qui permet d’affiner la localisation géographique au méme titre que les images satellites.

Le dépdt collecté sous forme de boue rouge a été séché a 40 °C pendant 5 jours a ’étuve afin
d’éliminer la phase aqueuse. La masse de produit sec a été répartie de la fagon suivante :

- 47,5 g pour les analyses granulométrique et organique,

- 10 g pour l'analyse des éléments traces et des majeurs apres séchage a 110 °C, la
détermination des formes d’argiles et des minéraux,

- 63 g de matiére séche puis broyée et homogénéisée avant conditionnement en géométrie de
60 ml pour le mesurage des émetteurs gamma,

- 181 g pour les mesurages des actinides et des isotopes du Plutonium.

Analyse organique

Les mesures ont été obtenues par oxydation sulfochromique. Les résultats indiquent moins de 3 % en
masse de matiéres organiques dans les poussiéres déposées.

Analyse granulométrique
Les résultats de [’analyse granulométrique des dépots sont indiqués dans le tableau 1.

Tableau 1 : Répartitions granulométriques (en %) des poussieres désertiques déposées le 21/02/04 -
Détermination selon la norme NF X 31 107

Matrice Constituant Argiles Limons Limons Sables Sables
fins grossiers fins grossiers
. Classe granulo- <2 2< <20 | 20< <50 | 50< <200 | 200< <2000
metrique (um)
Dépot de poussieres 27,2 55,7 16,7 0,3 0,1
desertiques du 21/02/04

Les retombées de poussiéres sahariennes du 21 au 22 février 2004 sur la France, visibles sous la forme
de boues rouges, sont constituées a 83 % de limons fins et d’argiles. La répartition granulométrique
obtenue concorde avec celle attendue pour ce type de particules (tailles moyenne et médiane
comprises entre 5 et 30 pm avec une composante inférieure a 5 pm) d’apreés les indications de Goudie
(2001). La différence avec un sol se traduit par l’absence significative de sable au sens
granulométrique du terme, a l'inverse des sols qui possédent toujours une composante de sables fins
(18,3 % en moyenne) et grossiers (40,3 % en moyenne). Cette absence est due a la chute des particules
les plus grosses qui intervient dés les premiers kilométres et se poursuit sur des dizaines voire des
centaines de kilométres de distance de la zone de soulevement.

Analyse des éléments majeurs et des éléments traces

Les tableaux 2 et 3 présentent, par ordre d’abondance décroissante, les résultats des mesures d’ICP-MS
obtenues sur ’échantillon du 21 février 2004 ainsi que ceux relatifs a un deuxiéme épisode de dépots
sahariens sur Manosque, le 4 mai 2004. D’un épisode a l'autre, les concentrations et pourcentages
restent les mémes a ’exception de ceux de l’étain, du zinc, du plomb et de ’antimoine, en quantités
plus importantes le 4 mai 2004. Dans les deux cas, les particules sont issues des roches et sont donc
riches en oxydes de fer, de calcium et d’aluminium.
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Tableau 2 : Dosage des éléments traces
Concentrations
dans L’échantillon a 110 °C

en ppm

Tableau 3 : Dosage des éléments majeurs
Concentrations en % dans
I'échantillon 2 110 "C

Elément 21/02/04 | 04/05/04 Elément 21/02/04 | 04/05/04
Ba 448 47 Si0; 47,5 46,4
Sr 244 281 AL,04 12,5 11,6
Ir 196 181 Ca0 10,5 8,9
Sn 126 698 Fe,0, 5,37 4,98
v 93 94 MgO 2,98 2,99
In 93 212 K,0 2,83 2,64
Rb 86,7 79,5 Ti0, 0,716 0,66
Cr 82 88 Na,0 0,359 0,556
Ce 68,4 60,7 P,0s 0,18 0,216
Ni 36 39 MnO 0,079 0,063
La 34,4 31 Somme 99,33 99,19
Nd 29,9 26,6 Perte 110 °C 2,89 2,75
Y 28 26 Perte 1000 °C 16,31 20,14
Pb 27,8 50,7
Co 15,2 13,4 Tableau 4 : Rapports caractéristiques
Nb 13,8 12,2 en elements majeurs
Th 8,63 7,78 Rapport 21/02/04 | 04/05/04
Pr 8,07 7,16 Si/Al 3,80 4,00
Sm 5,88 5,27 Fe/Al 0,43 0,43
Hf 5,14 4,29 Ti/Ca 0,07 0,07
Gd 4,81 4,25 Ti/Fe 0,13 0,13
Dy 4,67 41 Al/Ca 1,19 1,30
Cs 4,09 3,81
Er 2,5 2,15
Yb 2,35 2,03
u 1,85 1,79
Sb 1,35 3,42
Eu 1,31 1,14
W 1,19 1,32
Ta 1,13 1
Ho 0,95 0,84
Mo 0,95 1,42
Tb 0,78 0,68
Lu 0,38 0,34
Tm 0,37 0,32

Perte a 16,31 20,14

1000 °C
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Les études menées par le LISAS ont montré que la composition des poussiéres différait suffisamment
selon leurs origines géographiques pour permettre U'identification de traceurs spécifiques des régions
de production de poussiéres : sont étudiés en particulier les rapports Fe/Al, Si/Al. L’étude de ces
rapports donne lieu a une typologie géographique dans laquelle trois secteurs se distinguent :

o Tunisie, Est de U'Algérie et Libye : Si/Al = 2,20 +/- 0,12 ; Fe/Al = 0,52 +/- 0,06

e  Maroc et Ouest de 'Algérie : Si/Al = 2,67 +/- 0,11 ; Fe/Al = 0,67 +/- 0,05

e Ausuddu30° Nord : Si/Al =2,92 +/- 0,28 ; Fe/Al =0,88 +/- 0,34
Les deux premiéres régions sont caractérisées par des teneurs plus fortes en argiles et en carbonates
tandis que la derniére présente des teneurs en quartz plus importantes avec moins d’aluminium. Les
échantillons collectés sont caractérisés par des rapports (Tableau 4) indiquant des teneurs plus
importantes en silice et en aluminium mais avec moins de fer que dans les zones identifiées par le
LISA. Les rapports Ti/Ca, Ti/Fe, Al/Ca sont en accord avec les valeurs moyennes (0,071+/-0,031;

0,095 +/- 0,11; 0,728 +/- 0,536, respectivement) obtenues sur 50 épisodes de dépdts de poussiéres
sahariennes en Italie et en Hongrie (Borbély-kiss 2004).

Analyse minéralogique

L’analyse minéralogique a été effectuée par diffraction a rayon X par l'université de Strasbourg. Les
minéraux, classés par ordre d’abondance décroissant, sont :

quartz > calcite > feldspath > dolomite > illite > kaolinite > chlorite > swelling chlorite

Les minéraux argileux sont soulignés dans la liste. Caquineau (1998) a montré que le rapport
illite/kaolinite répondait bien a |’exigence d’un traceur discriminant des grands secteurs productifs de
poussieres désertiques et de plus qu’il restait conservatif au cours du transport.

Généralement, les sols érodables par les processus éoliens et les poussiéres issues de ces sols possédent
le méme cortége de minéraux mais dans des proportions différentes. Le fractionnement
granulométrique entraine un fractionnement minéralogique de l’aérosol par rapport au sol, et en
fonction des conditions de turbulence. En particulier I’aérosol est enrichi en mica, chlorite et dans le
cas du Niger en kaolinite. La kaolinite est classiquement considérée comme un minéral typique des
zones a climat chaud et hydrolysant (Chamley, 1989 cité dans Van Welden A. 2004). Elle est
particuliérement abondante en Afrique du Nord, ou elle est parfois accompagnée de palygorskite
(Figure 6). Ces deux minéraux subissent un transport par les vents sahariens vers la Méditerranée et le
Golfe du Lion (cf. références bibliographiques dans Van Welden A. 2004).
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Figure 6 : Carte de répartition des minéraux argileux et des agents dynamiques en Méditerranée
(d’apres Bout et al., 2003 comm. pers. citée dans Van Welden A, 2004).

5 Laboratoire Inter-Universitaire des Systémes Atmosphériques, Université de Créteil, Paris-XIi

IRS[I Rapport DEI / SESURE 2005-04 15/37



Dans chaque cas, v aerosol S ennchlt en mmeraux de plus forte cohésion (Alfaro, http://www.lisa.univ-

de poussneres saharlennes collectees dans le nord de U’Espagne par Avila (1998), on trouve
principalement des argiles ou assimilés : illites (de 25 a 50 %), viennent ensuite la kaolinite (argile) et
la palygorskite, silicate assimilé a une argile (de 4 a 13%), ou encore les smectltes (de 0,5 a 30 %). Les
autres constituants sont représentés par les quartz (13 a 25%), la calcite (2 a 20 %), la dolomite
(2a7%), les feldspaths (2 a 5 %).

Analyse des isotopes radioactifs

Le mesurage des radionucléides émetteurs gamma dans les échantillons de poussiéres déposées et ceux
d’aérosols de la station de la Seyne/Mer, a été réalisé au DEI/STEME/LMRE (laboratoire accrédité

COFRACS) sur des détecteurs bas bruit de type germanium hyper pur, de haute efficacité (> 65 %). Les
temps de comptage ont été respectivement de 80 000 et 240 000 secondes.

Les échantillons d’aérosols du SESURE/LVRE provenant des stations de Nice, Montfaucon et Cadarache
ont été mesures également par le LMRE sur un spectrométre germanium de type puits de trés grand
volume (900 cm® de Ge) et ultra bas bruit de fond, installé au Laboratoire Souterrain de Modane. Ce
détecteur a été specralement concu pour mesurer des échantillons environnementaux ayant des
activités specmques trés basses et/ou pour lesquels la quantité disponible est réduite. Pour ce type
d’échantillon, le trés grand rendement de détection et le trés faible niveau du bruit de fond ambiant
en font la meilleure - dans certains cas ’unique - solution permettant d’atteindre les sensibilités
requises pour quantifier les radionucléides (Gurriaran 2004). Ces filtres d’aérosols ont été placés dans
un tube a essai et mesurés pendant en moyenne 5 jours.

Le mesurage des émetteurs alpha (*®Pu, 2Py et *'Am) a également été réalisé au LMRE par
séparation radiochimique. Les isotopes du plutonium (*°Pu, %Pu, ™'Pu) ont été quantifiés par ICP-MS,
apres reprise de ’électro-dépot et purification dans un mélange d’acides nitrique et chlorhydrique a
chaud. La mesure a été faite par dilution isotopique selon le protocole détaillé par Agarande (2004).

Du point de vue des études relatives aux stocks et flux de radionucléides du compartlment
atmosphérique, il convient de noter que les retombées atmosphenques des épisodes de poussiéres
sahariennes constituent aujourd’hui, d’aprés les résultats présentés dans ce rapport, la seule
opportunité de quantifier les dépdts atmosphériques des radionucléides artificiels émetteurs alpha sans
avoir recours a des techniques d’ajouts dosés.

4.5 ETENDUE DES ZONES IMPACTEES

Grace aux données de 21 des 36 associations métropolitaines, agréées pour la surveillance de la qualité
de lair (AASQUA, cf. Annexe 3), il a été possible de déterminer l’emprise au sol du nuage de
poussiéres sahariennes sur le territoire francais et d’en déduire une carte des dépéts. Au-dela des
frontiéres, le nuage a été détecté dans le nord de Ultalie. La superficie impactée sur le territoire
frangais est comprise entre 300 et 350 000 kmZ.

Les quantités de matiéres déposées sont estimées a prés de 2 millions de tonnes, uniquement sur la
France.

Ces déterminations s’appuient sur les concentrations en particules (PMyg et PM,5)7 au voisinage du sol
(exemple Figure 7), relevées en continu du 19 au 23 février 2004 sur 75 sites en France. Les mesures au
sol de PM,, montrent une bonne adéquation avec les prévisions du modéle RAMS (Figure 4).

La station la plus méridionale est celle d’Ajaccio ; les plus septentnonales ayant été marquées par le
panache, a savoir présentant des charges particulaires dans l’air supérieures en moyenne journaliére a
celle des jours précédant ’événement, se situent au sud d’une ligne allant de Nantes a Besangon.

6 COmité FRangais d’ACcréditation

7 PMyo et PMys : poussiéres atmosphériques d’un diamétre equwalent inférieur a 10 pm et 2,5 pm
respectivement (cf. détails en Annexe 2). Par définition, il s’agit des particules pénétrant les voies
respiratoires
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Les enregistrements des stations de mesures situées en limite d’emprise du nuage présentent la
particularité d’un niveau d’empoussiérement quasi-constant les 21 et 22 février 2004, en lieu et place
d’un profil typique de pollution particulaire avec deux pics journaliers caractéristiques du trafic routier
aux heures de pointes (cf. Annexe 3).
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Figure 7 : Evolution de la charge atmosphérique des particules de diamétre aérodynamique supérieur
ou égale a 10 pm. Stations du réseau Airmaraix de Toulon et environs

La figure 8 présente l’estimation des dépots spécifiquement ajoutés. Le bruit de fond ambiant en PMyo
a cette période de l’année a été préalablement déduit. La SIgnature du panache se perd dés lors que
les concentrations descendent aux environs de 30 (voire 40 pg.m’) : valeur moyenne caractéristique de
’empoussiérement atmosphérique d’un site péri-urbain ou urbain (source Airmaraix).

Cette carte a été obtenue par la méthode de krigeage ordinaire proposée par le logiciel ArcView®. Le
modéle utilisé ici pour le krigeage ordinaire est un modéle sphérique avec un semi-variogramme
présentant un palier de 90 et une portee de 850 km. Les 75 points de mesure utilisés sont assez bien
répartis, avec une forte tendance a la décroissance du sud vers le nord, accompagnée d’une légere
décroissance de ’est vers {'ouest.
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Figure 8 : Estimation des dép6ts ajoutés uniquement par le nuage de poussiéres sahariennes entre le
20 et le 22 février 2004

5 IMPACT RADIOECOLOGIQUE DES DEPOTS DE POUSSIERES SAHARIENNES :
LES REPONSES

Le détail chronologique des activités en "Be, 2'%Pb et '¥Cs, juste avant l’arrivée et pendant le passage
du nuage de poussiéres sahariennes dans la région PACA, est indiqué dans le tableau 5. Ces premiers
résultats mettent en évidence la relative diminution du niveau d’activité en 'Be et en 2'°Pb dans l’air
au passage du nuage, et a l'inverse [’augmentation nette du niveau d’activité en '7Cs.

Le tableau 6 synthétise ’ensemble des résultats des mesurages gamma et alpha des prélevements
spécifiques réalisés dans le cadre de cette étude et permet la comparaison avec d’autres valeurs
trouvées dans la littérature pour des échantillons de sols et de poussiéres sahariennes.
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5.1 NIVEAUX D’ACTIVITE DANS LES ECHANTILLONS

5.1.1 RADIOACTIVITE NATURELLE

Dans les aérosols, le niveau d’activité volumique en 'Be se situe plutdt dans le bas de la fourchette
habituelle (2000 - 7000 uBq.m™). Son activité diminue avec l’arrivée du nuage de particules. Pham
(2003) note également cette diminution en précisant que le comportement du "Be dans les particules
est différent de celui dans ’air ou dans les précipitations. Dans les dépdts, la variabilité du niveau
d’activité massique en "Be est importante si I'on compare les événements survenus en 2004 et ceux
détectés en Gréce ou a Monaco. Les valeurs élevées correspondent a des périodes de l’année, })ropices
a des injections de masses d’air chargées en 'Be, de la stratosphére (siége de la formation du 'Be) vers
la troposphére, tel que décrit dans Bouisset (2004) a partir des données OPERA.

Lors d’un deuxiéme épisode de poussiéres sahariennes, rencontré en mai 2004 et ayant fait l'objet
d’un préléevement sur Manosque, le niveau d’activité en ’Be dans les poussiéres dépasse les
16 000 Bq.kg ' sec. Cette valeur élevée est due au cycle saisonnier des injections de masses d’air de la
stratosphere, siége des réactions conduisant a la formation du 'Be, vers la troposphére (Bouisset 2004).
Au cours de ce cycle, on observe classiquement une remontée importante des niveaux d’activité en Be
autour des mois d'avril et mai (Figure 9).
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Figure 9 : Evolution du Béryllium 7 dans les aérosols prélevés a la station OPERA de la Seyne/Mer
de 1998 a fin 2004

Le niveau d’activité du 2"Pb correspond aux valeurs basses de la fourchette habituelle
(400-1500 pBg.m®) tout en restant proche de la valeur moyenne. La valeur plus élevée obtenue en mai
2004 est cohérente avec |’augmentation de la concentration en plomb mise en évidence par l'analyse
des éléments traces (Tableau 2) pour cet échantillon. Le rapport 'Be/*'°Pb varie de 3,1 & 6 dans les
dépots et de 3,5 a 8,3 dans les aérosols.

A Uinverse du plomb, I’"8Ac est entre 2 et 2,5 fois plus élevé que les quelques valeurs significatives
détectées a de rares occasions dans les aérosols OPERA. C’est également le niveau le plus fort jamais
rencontré dans les aérosols collectés dans le cadre de l'observatoire OPERA. Issu de la famille du
thorium 232 et par conséquent d’origine tellurique, sa présence significative témoigne typiquement
des phénoménes de remise en suspension de particules de sols ce qui en fait un élément discriminant
particuliérement intéressant (plus que le césium 137) pour lidentification des événements de
poussiéres sahariennes dans les chroniques de résultats (Cf. § 5.3). Le “OK est 2,5 fois plus élevé qu’en
moyenne et par ailleurs a son plus fort niveau enregistré a cette station, sur les six derniéres années.
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Tableau 5 : Activités volumiques (uBq.m™ d’air) dans des échantillons d’aérosols avant et pendant le

passage du nuage de poussieres en région Provence-Alpes-Cote d’Azur.

VYolume

Date Lieu Rtod i’ 'Be +/ 110pp +/ R Y
_ filtré (m’)
19/02/2004 Cadarache 262 3050 360 805 70 <1,2
20/02/2004 Cadarache 280 2230 260 460 40 <0,7
21/02/2004 Cadarache 278 1690 210 350 35 2,2 0,6
22/02/2004 Cadarache 290 1550 220 440 40 2,2 0,6
19/02/2004 Nice 188 4200 825 1150 100 <1,3
20/02/2004 Nice 221 3100 550 490 50 <1,3
21/02/2004 Nice 188 1300 330 290 35 1.2 0,85
22/02/2004 Nice 260 570 250 165 20 1,6 0,5
19/02/2004 Montfaucon 239 1900 450 525 50 <0,9
20/02/2004 Montfaucon 208 1800 425 410 40 <1,1
21/02/2004 Montfaucon 235 1590 415 560 50 1,5 0,6
22/02/2004 |  Montfaucon 179 | 2550 550 640 60 | 35 09

Source : filtres aérosols du DEI/SESURE/LVRE mesurés par le DEI/STEME/LMRE a Modane

5.1.2 RADIOACTIVITE ARTIFICIELLE

Le tableau 5 montre clairement que l'activité volumique du 'Cs dans les aérosols augmente avec
’arrivée du nuage de poussiéres.

La station de la Seyne/Mer sert de site de référence pour l’analyse des niveaux d’activité dans les
aérosols. Cette station fournit traditionnellement les niveaux d’empoussiérement mais aussi les
niveaux d’activité en '¥Cs, les plus élevés (entre 1,5 et 3 fois ceux relevés sur les autres stations
OPERA métropolitaines). Les raisons tiennent a son environnement industriel, sa situation géographique
par rapport au couloir rhodanien dont elle récupére les polluants par Mistral tout comme a sa position
par rapport aux remontées trans-méditerranéennes des nuages de poussiéres sahariennes. L’activité
volumique en '’Cs relevée a cette station entre le 20 et le 25 février 2004 (1,96 +/-0,28 pBq.m™) est
4 fois plus forte que la valeur moyenne obtenue pour cette station en 2003 (Tableau 6). C’est
également la valeur la plus forte relevée durant les 3 derniéres années sur ce site. Pendant la seule
durée de présence du panache (21 et 22 février), cette valeur a été évaluée a 5,95 pBq.m>, ce qui
ponctuellement porte a 10 augmentation par rapport a la valeur moyenne annuelle de 2003. Le
137 40 . , N
rapport *'Cs / K est classique et égal a 0,04.

Les niveaux d’activité dans les aérosols sont également exprimés par unité de masse pour l’échantillon
collecté a la Seyne/Mer du 20 au 25 février 2004 de méme que l’estimation des niveaux atteints
uniquement entre le 21 et le 22 février 2004 : période correspondant a la durée de présence du nuage
(Tableau 8). Pendant l’épisode, le niveau d’activité massique en *’Cs dans les particules aurait ainsi
été en moyenne de 77 Bq.kg™* sec, soit jusqu’a 13 fois plus que la moyenne a cette station en 2003.

Dans les dépdts, le niveau d’activité en '7'Cs atteint 38,7 Bq.kg"' sec a Manosque (Tableau 6), ce qui
correspond typiquement aux niveaux rencontrés dans des sols de l'est de la France figurant parmi les
plus touchés par les retombées de l’accident de Tchernobyl. Au méme moment a Monaco, U'AIEA
obtient 42 Bq.kg" sec (communication personnelle M™ Pham). Ces résultats permettent de considérer
en premiére approximation que la « qualité radiologique » des poussiéres est homogene dans le nuage.

La cohérence de la valeur trouvée pour Manosque est vérifiée en la comparant au rapport de lactivité
volumique des aérosols (2,2 pBq.m?) prélevés sur Cadarache (au sud de Manosque) a la charge
particulaire moyenne dans |’atmosphére relevée au nord de Manosque (65,5 pg.m?3).

Depuis 2000, que ce soit pour le '’Cs ou pour les actinides (Pu et Am), les niveaux d’activités
massiques rencontrés dans les dépots de poussiéres sahariennes collectés sur le pourtour nord de la
Méditerranée (Manosque, Monaco, Thessalonique) sont du méme ordre de grandeur. Une différence est
trés nette avec l'épisode de poussiéres désertiques enregistré en avril 1988 en Gréce pour lequel les
1000 Bq.kg ' sec en '¥’Cs sont atteints.

Le tableau 7 indique les activités surfaciques ajoutées sur Manosque et la Seyne/Mer par les retombées
de événement du 21 février 2004, La quantité déposée par métre carré n’ayant pas €té mesurée a la
Seyne/Mer, celle-ci a été estimée a partir de la charge des particules dans ’atmosphére et évaluée a
16,5 g.m? (cf. § 5.2.1). Une correction a été réalisée pour tenir compte de la durée de U'épisode a la
Seyne/Mer (1,5 jours); durée inférieure a la période de filtration (5 jours), en retranchant l'activité
attendue dans les dépdts pour les jours qui ne correspondent pas a la présence du nuage saharien.
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L’activité surfacique en "7, ajoutée sur Manosque, est évaluée a 0,41 Bq.m™. Cette valeur est 12 fois
plus élevée que la moyenne du cumul mensuel relevé sur ’ensemble des stations OPERA pour les
24 derniers mois. Autrement exprimé, l'activité ajoutée sur Manosque pendant la dizaine d’heures
correspondant a la durée locale de ’événement, est comparable au cumul déposé en moyenne en
France au bout d’un an. Par rapport aux données de la station de la Seyne/Mer (station OPERA la plus
proche) et traditionnellement la plus impactée des stations OPERA en terme d’activité surfacique
déposée, l'activité surfacique ajoutée a Manosque est 6 fois plus élevée que la moyenne des cumuls
mensuels. A la Seyne/Mer, I’activité surfacique ajoutée par les dépots est estimée a 1,26 Bq.mZentre
le 21 et le 22 février soit environ 40 fois la valeur moyenne estimée hors épisode de poussiéres
sahariennes.

Les niveaux d’activité en °Pu sur les aérosols collectés dans le cadre d’OPERA sont aujourd’hui a des
niveaux inférieurs aux limites de détection (de l'ordre du nanoBq.m?). Les rapports d’activité
(Tableau 9) sont caractéristiques des retombées globales de la période des tirs atmosphériques
(Tableau 10). Ces observations corroborent celles de Lee (2003). Dans le cadre d’un suivi mensuel des
précipitations prélevées Pendant deux ans a Monaco, Lee (2002) a montré que les variations
temporelles du "*’Cs, du “*?*%Pu et de ’*'Am témoignaient des mémes phénomeénes de remise en
suspension et d’attachement aux particules.

En complément du tableau 7, la figure 10 montre que les dépdts de poussiéres sahariennes (points
cerclés sur la figure) issus de retombées séches ou associés a des précipitations, constituent les
échantillons de U’environnement qui, en moyenne, 4(Présentent aujourd’hui les niveaux d’activité les
plus forts en '¥Cs et en en particulier pour le #**Pu. A titre de comparaison sont mentionnées les
valeurs (ou plages de valeurs) obtenues pour différents sols : ceux de Vaison-la-Romaine pour lesquels
le niveau en '*Cs refléte ’impact prépondérant des retombées de Tchernobyl, un sol de la région de
Clermont-Ferrand (ou I’impact des retombées de Tchernobyl est moindre) ou encore ceux prélevés sur
le territoire algérien ol l’'impact de Tchernobyl est considéré en premiére approximation comme
négligeable devant celui des retombées globales des tirs. Des valeurs obtenues dans des sédiments du
Rhone en crue et dans des pluies hors événement de poussiéres sahariennes complétent celles des sols.

La proximité avec la plage théorique du rapport '’Cs/®**%Ppy caractéristique des retombées globales
des tirs, actuellement compris entre 30 et 40, traduit la prédominance des retombées des tirs tant
pour le '¥Cs que pour le "%y dans ces échantillons. Plus la distance a cette référence est grande
et plus grande est la part du "¥Cs lié aux retombées de ’accident de Tchernobyl. Cette caractérisation
se vérifie au niveau de |’échantillon de poussiéres mixtes (Lee 2003) constitué d’un mélange d’aérosols
issus d’une remise en suspension locale (Monaco) et de poussiéres sahariennes. Dés lors, il parait
envisageable d’estimer la contribution de la remise en suspension locale ainsi que la part du cs
provenant des retombées de Tchernobyl pour les prochains épisodes de dépdt de poussieres
sahariennes sur la France.

1’1 | Plage théorique [ & Sol deMarcouez001 [
30<"¥7Cs/2%0py <40 | m Sols d'Algérie 893
§ 0,9 = Dépot saherien (20042004)
‘_cn 0,8 — e e * Sol de Clermont-Farrand 2003 |
.E’ 0.7 - ) A . Sol do Vaisor-la-Romsine 2000 | |
U.' e Sédiment Bas Rhone 2004
@ 06 e — T | o Powsires mixtes 2001
E 05 +——— - —_— 1 =Puimsiires locales Monaco 2001 [~
g 0,4 = ..‘. e i + Plute non Saharlenne
2 a e =
8 0,3 "
0,2 &
(i o — : T . , : . . : .
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Figure 10 : Niveaux de radioactivité artificielle des dépdts de poussiéres sahariennes vis a vis d’autres
matrices environnementales
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5.1.3 ESTIMATION DE L’ACTIVITE TOTALE DEPOSEE LE 21 FEVRIER 2004

L’estimation de l’activité totale déposée requiert la connaissance de la répartition des dépots
massiques. Les données de dépéts du 21 février 2004 sont peu nombreuses car elles nécessitent des
collectes spécifiques et une grande disponibilité des équipes. Par contre, les mesures de charge
particulaire atmosphérique sont courantes et facilement accessibles grace aux mesures en continu
réalisées par les associations agréées de surveillance de la qualité de l’air (AASQUA).

La figure 11, bien que basée sur seulement trois sites de collecte, résume néanmoins
I’appauvrissement du panache au cours de sa progression (ici de la Corse vers les Alpes de Haute
Provence) et permet d’obtenir une approximation du dépot d’apres la charge particulaire moyenne sur
la durée de présence du nuage de poussiéres sur la zone.
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Figure 11 : Charge en PM,, vs Dépot prélevé - épisode du 21/02/04

L’atténuation de la charge atmosphérique au fur et a mesure de la progression du nuage retentit sur
les quantités déposées. En Corse, la concentration en PM,, atteinte (235 pg.m?) représente la valeur
moyenne maximale mesurée sur le territoire national. A cette valeur correspond un dépét surfacique
maximal de 50 g.m2. Sur Manosque (Alpes de Haute Provence), le dépédt surfacique n’est plus que de
10,5 g.m2, pour une charge atmosphérique® moyenne de 60 pg.m?, traduisant ainsi |’appauvrissement
du panache di aux retombées, au fur et a mesure de sa progression. A partir de ces données a été
établie une relation d’approximation du dépét, telle que :

Dépét = 0,21 x Charge atmosphérique moyenne
(3.m?) (ng.m")

Cette estimation est basée sur les hypotheéses suivantes :

- les dépdts sont proportionnels a la durée de présence du panache sur le site considéré et a la
charge particulaire atmosphérique moyenne pendant ce laps de temps,

- la relation intégre également le role des pluies méme si celles-ci sont restées faibles et
homogenes sur la région,

- le spectre des tailles de particules en suspension dans l’atmospheére reste constant sur le
parcours du panache au-dessus de la France. L’estimation faisant intervenir des mesures de
PMy; ; Uerreur induite par cette hypothése est minimisée par le fait que les particules en
question ont un diamétre équivalent inférieur a 10 ym.

8 D’aprés les valeurs de PM,, de la station de Chateau-Arnoux (04), proche du lieu de collecte
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La relation précédente a été appliquée a l’ensemble des sites pour lesquels une mesure en continu de
charge particulaire existait. Le dépouillement des 75 enregistrements correspondants a permis de
déterminer une valeur moyenne et une durée de présence du nuage, pour chacun des sites
instrumentés. La détermination de ces deux paramétres est d’autant plus délicate que le niveau
d’empoussiérement dil au nuage de poussiéres sahariennes est proche de la valeur moyenne ambiante
(bruit de fond relevé les jours précédents), ce qui est le cas pour les sites les plus septentrionaux ou
situés en bordure de la zone touchée par le nuage de particules. Une autre source d’imprécision vient
du fait qu'une valeur unique de bruit de fond (25,5 pg.m>) a été retranchée pour tous les sites, en
premiére approximation.

Les stations pour lesquelles le niveau d’empoussiérement saharien differe peu du bruit de fond
habituel local, sont de ce fait sujettes a une plus grande dispersion des valeurs. Malgré ces différentes
sources d’imprécision, la figure 12 montre que la proportionnalité du dépot par rapport a la charge
atmosphérique peut étre retenue.
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Figure 12 : Estimation du dépdt en fonction du produit de la charge particulaire par la durée de
présence d’un nuage de poussiéres sahariennes

Cette figure permet de valider l’estimation du potentiel de retombée de particules sahariennes a partir
des enregistrements des mesures de PM,, et de déduire le dépot. L’étude d’événements a venir devrait
permettre de vérifier la linéarité du phénomeéne, obtenue dans le cas présent.

L’estimation de la radioactivité artificielle ajoutée par l’épisode de poussiéres sahariennes du 21 au
22 février 2004 sur la France, déduite de la carte des dépdts, est détaillée dans le tableau 11. Cette
estimation est basée sur ’hypothése suivante : I’activité massique du dépdt est considérée comme une
constante et ne varie donc d’un site a un autre qu’en fonction de la valeur de |'empoussiérement
atmosphérique sur le site considéré. Cette hypothése est sous-tendue par la relative constance des
activités massiques dans les dépéts, rencontrée dans la littérature pour différents épisodes récents
(postérieurs a 2001) et par celle des activités volumiques dans les aérosols au cours de ’épisode du
21 février 2004.

Cette hypothése pourra étre testée des la récupération du dépot collecté en Corse et les mesures
d’activité afférentes. En premiére approximation, les valeurs d’activité massiques obtenues sur
Manosque ont été extrapolées a U'ensemble du territoire impacté par les dépdts de particules
désertiques.
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L’'utilisation des figures 8 et 12 a permis d’obtenir une estimation de l'activité totale déposée pour
différents radionucléides artificiels : '¥’Cs, 2*%%pu, 2®py, 'Pu et *'Am (Tableau 11).

La encore, les épisodes a venir permettront de préciser l'erreur commise et la variabilité de la
« qualité radioactive » des particules présentes dans le nuage. Pour un radionucléide donné, l'activité
totale ajoutée correspond a la somme du produit du dépot surfacique (g.m2) par l’activité massique
(Bq.kg') de ce radionucléide pour chaque surface d’iso-dépdt, entre 0 et Z (Z = superficie totale
impactée par les dépots).

i=Z
Activitépy =D 8, x Dg x Ay,

i=0

Tableau 11 : Ordres de grandeur des activités (Bq) des principaux radionucléides artificiels, ajoutées
par les dépdts de poussiéres sahariennes, du 21 au 22/02/2004 sur la France

I | I - -
| Radionucléide B8py, ‘ BNy ‘ Hipy “Am cs
Activite totale 1,3 E+10 | 1,0 E+07 3,6 E+08 1,1 E+09 3,6 E+11
ajoutee (Bq) | )

La radioactivité artificielle ajoutée par ’épisode de poussiéres sahariennes du 21 février 2004 serait
ainsi de ’ordre de 37.10" Bq et essentiellement due au "¥Cs.

A titre de comparaison, on peut noter dans un communiqué du SCPRI qu’un événement de ce type,
survenu le 9 novembre 1984, a généré un dépdt compris entre 30 000 et 100 000 tonnes de poussieres
sahariennes sur environ 1/3 du territoire et déposé une activité totale ajoutée de l'ordre de
37.10" Becquerels, d’origine naturelle (cf. Annexe 6).

La radioactivité naturelle pouvant étre considérée comme constante dans le temps, l'ordre de
grandeur estimé pour la radioactivité artificielle déposée répond bien au rapport de 1 a 1000 existant
entre les niveaux d’activités du césium et du béryllium® qui sont les contributeurs principaux de la
radioactivité respectivement artificielle et naturelle ; ce qui valide l’estimation faite pour I’épisode du
21 février 2004.

5.2 CONTRIBUTION DES EPISODES EOLIENS ANCIENS A L’EVOLUTION
DES NIVEAUX D’ACTIVITES ARTIFICIELLES DANS LES SOLS EN FRANCE

Dans les années 90, la remise en suspension locale de particules de sol était principalement a l’origine
des niveaux d’activité artificiels dans les basses couches de ’atmosphére. Plusieurs études récentes
réalisées au Japon (Hirose 2003, Furukawa 2002, Igarashi 2003) ont montré que les dépots radioactifs
et momentanément, les niveaux d’activité dans l’atmosphére, n’étaient pas issus d’une remise en
suspension des sols locaux mais étaient conditionnés par la remise en suspension de sols situés a
plusieurs milliers de kilomeétres, soumis a ’érosion éolienne et générateurs de nuages de poussieres
désertiques. Ainsi, les niveaux d’activités des sols au sud de l’archipel japonais sont conditionnés
principalement par les épisodes de transport éolien de poussiéres désertiques en provenance du désert
chinois du Takla Makan (Furukawa 2002). La question peut se poser également pour les sols de la
moitié sud de la France et de la Corse réguliérement enrichis des retombées de poussieres sahariennes.

Pour répondre a cette question, il convient de dresser la liste des épisodes significatifs ayant impacté
la France au cours des derniéres décennies pour en estimer l'importance globale. Cette question peut
également étre abordée par le produit des activités moyennes dans les dépdts et de la masse annuelle
moyenne déposée, estimée entre 25 g.m2, pour les latitudes comprises entre 39° et 42° Nord, et
1 g.m? dans les Alpes (Van Welden). Ce travail sera réalisé ultérieurement d’aprés la synthése des
épisodes majeurs de dépdts de poussiéres sahariennes sur la France en collaboration avec le
SESURE/LVRE et les partenaires universitaires identifiés au Chapitre 8.

9 cette comparaison reste valable méme si dans le cas du 'Be, son niveau varie d'un facteur 3 en
fonction de la saison
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Les niveaux d’activités des radionucléides artificiels ('’Cs, 2'Am et isotopes du Pu) mesurés dans des
dépots de poussiéres sahariennes en différents sites du pourtour nord de la Méditerranée (Tableau 6)
indiquent une relative constance des valeurs depuis au moins ’année 2000.

Cette observation va de paire avec la relative constance des niveaux d’activité en '¥Cs dans les
aérosols atmosphériques, a mettre sur le compte d’un état d’équilibre entre dépots et remise en
suspension.

Les zones sahariennes, bien que théoriquement moins impactées que |’Europe par les retombées
globales des tirs et celles de l’accident de Tchernobyl, ont néanmoins recu des retombées
atmosphériques (cf. Pan et Stevenson 1996). Les mesures des niveaux d’activités dans la zone
saharienne sont rares. Chappell (1998) fournit des activités en '¥Cs au sud-ouest du Niger. Ces valeurs
mettent en évidence des phénoménes d’enrichissement local des sols par accumulation de poussiéres
désertiques (15 a 30 pm) riches en ’Cs, notamment en présence d’un couvert végétal qui piége les
particules. La valeur de référence a considérer pour l’inventaire du '¥’Cs, au sud Niger du moins, est de
2066 +/- 125 Bq.m? pour I'année 1998, estimation moyenne calculée sur une épaisseur de sol d’une
cinquantaine de centimeétres.

En U'absence d’autres données précises sur les niveaux d’activité des radionucléides artificiels des
zones sahariennes, les données de I’'UNSCEAR (1982), établies pour le %°Sr, peuvent étre utilisées pour
estimer l’activité des sols sahariens. La répartition latitudinale du *Sr et l'utilisation d’un rapPort
37Cs/%%r a peu prés constant et compris entre 1,6 et 1,9 permet d’estimer la densité de dépét en '¥'Cs
dans les zones de production de poussiéres sahariennes (cf. Tableau 12).

Pour les autres radionucléides artificiels mentionnés dans le tableau, on a supposé que la répartition
mondiale des retombées par bande latitudinale était la méme que celle du *Sr. Dans le cas du "Cs
(période de 30 ans) et du *'Pu (période de 14,4 ans), les données ont été corrigées de la décroissance
radioactive.

Ces estimations permettent ainsi de fixer un ordre de grandeur des niveaux que t’on pourrait mesurer
aujourd’hui. Ces valeurs restent pour autant majorantes puisqu’elles ne prennent pas en compte les
pertes par érosion et transport éolien ou par migration dans les sols.

Tableau 12 : Ordres de grandeur des répartitions latitudinales des dépéts en '¥Cs , 8pu, 23%240py, 2#'py
et *'Am, d’apres les données de 'UNSCEAR (1982) établies a partir de mesures de *Sr,
valeurs corrigées de la décroissance radioactive pour ’année 2005

Bandes I ) Denéites de d_epot integre
latitudinales |
occupées par le Bép,, 239+240p,, 4ipy MAm Y7¢s
Sahara 2 2 2 2 2
(Bg.m®) | (Bq.m®) | (Bgq.m”) | (Bq.m™) (Bq.m™)
10-20°" N 0,7 27,3 B6 11,8 1000
20-30° N 1,15 44,3 140 19,1 1500
| |
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5.3 ESSAIS NUCLEAIRES FRANCAIS AU SAHARA

Faute de données accessibles et suffisantes, la question d’une activité résiduelle induite
spécifiquement par les retombées des tirs francais'? au Sahara (cf. carte, Annexe 5) dans les dépdts
collectés dans le cadre de cette étude, ne peut étre abordée qu’avec un grand nombre de réserves.

Plusieurs rapports isotopiques sont utilisés dans la littérature pour distinguer une contribution
particuliére par rapport aux retombées globales. Le rapport *¥’Cs/?**%Py caractérisant les retombées
globales de la période des tirs est de 'ordre de 30 a 40 (valeur corrigée de la décroissance du *¥'Cs
pour ’année 1998, Czidiel 1999, Hodge 1996) et tend a diminuer sensiblement avec le temps compte
tenu de la période relativement courte du césium 137. Pour une méme date, des valeurs plus faibles
d’un facteur 1,5 traduisent une ou plusieurs autres sources locales de plutonium. Ces valeurs peuvent
chuter jusqu’a 3,2 autour du site de Windscale en Angleterre (Eakins cité dans Hodge 1996) voire 1, a
proximité du site des tests américains au Nevada.

Les poussiéres collectées en France le 21 février 2004 sont caractérisées par un rapport d’activité de
37,1 (Tableau 9) et par conséquent, caractéristiques des retombeées globales. Les autres rapports
isotopiques (*'Am/B%240py, Wipy 23%:20p M0py 29py  137Cg/239-240p) également utilisés ne permettent
pas d’incriminer une source locale de plutonium.

L'étude réalisée sur des sols algériens en 1993 par Noureddine (1997) en collaboration avec I’AIEA et
reprise_par Baggoura (1998) montre que les valeurs des rapports d’activité 'YCs/B3*M%py et
238py/39+M9py s’inscrivent aussi dans la fourchette des valeurs caractéristiques des retombées globales
des tirs et ne permettent pas d’identifier une signature particuliere des essais francais. La
quantification des émetteurs alpha a été réalisée en 5 endroits seulement, notamment dans la région
centrale de I’Algérie saharienne (province de Ghardaia située entre 300 et 700 km au nord-nord-est de
ta zone des tirs atmosphériques frangais).

C’est également dans cette province que la valeur moyenne des mesures en césium 137 dans les
15 premiers centimétres de sol est la plus forte (> 12 Bq.kg™ sec avec un maximum a 43).

Au-dela des valeurs des rapports d’activité, il convient égatement de noter, que les niveaux d’activité
des radionucléides artificiels sont élevés pour la région, dans la mesure ou :

e ceux des actinides sont identiques aux plus fortes valeurs rencontrées en France au voisinage
immeédiat de l'installation de retraitement du combustible de Marcoule pour lesquelles Duffa
(2001) a montré qu’elles résultaient des rejets anciens du site,

e ceux du '"¥Cs sont similaires a ceux trouvés dans l’est de la France ayant recu des retombées
de Tchernobyl en relation avec des pluies importantes entre le 1* et le 5 mai 1986 (Renaud
2004), que l’on ne peut envisager au Sahara (pluviométrie moyenne inférieure a 100 mm voire
30 mm par an),

e il serait admis que le nuage radioactif de Tchernobyl ne semble pas étre passé par lUAlgérie
(communication personnelle A. Noureddine),

e la répartition des retombées des tirs selon les latitudes conduit normalement a des dépots plus
faibles aux latitudes du Sahara qu’en France.

Malgré la controverse sur ’étendue des retombées des tirs, le nombre de mesures disponibles reste
trop faible, en particulier sur les transuraniens (5 déterminations pour ’ensemble du territoire
Algérien) pour pouvoir en déduire un état des lieux représentatif d’une contamination résiduelle qui
plus est, imputable aux essais francais au Sahara ; méme si les valeurs sont fortes pour la région.

A Uheure actuelle, les mesures qui ont pu étre réalisées dans le cadre de ces essais ne sont pas
accessibles et a moins d’envisager des prélévements et des mesures spécifiques, il faut attendre, a
minima, la parution prochaine du rapport de synthése de U'AIEA sur les tirs francgais au Sahara, pour
pouvoir préciser les retombées globales ou celles spécifiques des tirs francais ainsi que leur reprise lors
des phénomenes éoliens importants.

10 quatre tirs atmosphériques : le dernier en 1961 depuis Reggane plus ’essai sous-terrain « Béryl »
avec rejet accidentel a l’air, le 01/05/62 depuis In Ecker et les expérimentations complémentaires de
surface
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6 MECANISMES D’ENRICHISSEMENT

La question du caractére «inné» ou acquis de la radioactivité artificielle dans les poussiéres
sahariennes collectées en France laisse entrevoir plusieurs pistes possibles pour expliquer les niveaux
d’activité trouvés dans les dépots. Toutes ces hypothéses se réalisent vraisemblablement mais leur
contribution respective aux niveaux de radioactivité dans les dépdts de poussiéres désertiques reste a
deéfinir par des études approfondies. Des analyses isotopiques sur des prélévements dans le nuage ou au

sol (en mer) et a différentes distances des zones de formation des panaches de poussiéres
apporteraient de précieux indicateurs sur I’importance respective des mécanismes intervenant.

La remise en suspension de particules déposées au sol est considérée comme le mécanisme
prédominant, responsable du maintien d’un bruit de fond résiduel de radionucléides artificiels au
niveau de la troposphére.

Différents épisodes de transport éolien relatés dans la littérature (Lee 2003), mettent en évidence la
formation de dépéts mixtes issus du soulévement de poussiéres sahariennes mais aussi de poussiéres
originaires de sols situés sur la rive nord de la Méditerranée.

Dans le cas de U'épisode du 21 février 2004, U'importance des radionucléides d’origine tellurique
(“K, 8Ac), valide la prédominance de la remise en suspension de particules de sol. Toutefois, celle-ci
n’intervient vraisemblablement qu’a U'origine du phénoméne a savoir au niveau des sols sahariens, mais
pas ou peu depuis les sols francais. En effet, les retro-trajectoires (Figure 3) indiquent un survol direct
de la Méditerranée. De ce fait, les particules déposées sur la rive nord de la Méditerranée
proviendraient exclusivement de |’Afrique du Nord comme en témoigne leur signature minéralogique
ou leur composition en éléments majeurs dans les dépdts. La fourchette d’estimation des niveaux
d’activité massique en '¥Cs dans les aérosols prélevés a la station littorale de la Seyne/Mer (Tableau 8)
correspond bien a la valeur trouvée dans les dépots prélevés sur Manosque. Ceci permet de conclure
que la radioactivité des dépots prélevés sur Manosque est bien I’image de celle des sols sahariens et
non pas issue des sols voisins de la zone de dép6t.

Quant a l'importance des niveaux de concentrations observés dans les dépdts en France, celle-ci peut
s’expliquer par une augmentation apparente de l’activité issue de la perte des particules les plus
grosses et par ailleurs les moins marquées en activité, au cours du transport sur de longues distances.
C’est probablement le deuxiéme mécanisme d’importance dans le processus conduisant au flux de
radionucléides lors de ces épisodes. L’efficacité de ce mécanisme est amplifiée dés le soulévement des

particules, par ’éclatement des agglomérats de sables'! sous !’effet des frottements entre particules.

D’autres mécanismes sont susceptibles de contribuer a la charge radioactive des particules déposées
mais n’ont pas le caractére systématique et incontournable des deux mécanismes précédemment cités.
C’est le cas du lessivage du nuage de particules par les pluies ; elles-mémes potentiellement induites
par les poussieres'2 qui survient prés d’une fois sur deux (Escudero 2003). L’'évaporation partielle ou
totale des gouttes de pluie qui lessivent les particules minérales au cours de leur chute conduit a la
formation de boues et d’agglomérats de poussiéres (Ganor 2003).

L’annexe 7 rassemble d’autres mécanismes susceptibles d’intervenir.

11 mécanisme de « sand blasting » (cf. Annexe 1)
12 méme s’il semble que les poussiéres désertiques ne constituent pas de bons noyaux de condensation
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7 CONCLUSION

Le 21 février 2004, un épisode de transport éolien et de dépdot de poussiéres désertiques, sans
précédent depuis au moins vingt ans, touche le sud-est de la France. La différence entre cette
situation et une situation habituelle tient a 'importance de la charge en particules dans |’atmosphére
au voisinage du sol (jusqu’a 450 pg.m & comparer a la trentaine de pg.m’ rencontrés en moyenne
annuelle en site urbain) et a I’importance du dépét (jusqu’a 50 tonnes au km? en Corse). La surface
concernée par les dépdts couvre environ 300 000 km?, au sud d’une ligne allant de Nantes & Besangon.
La quantité totale de matiéres déposées sur le territoire national est estimée a 2 millions de tonnes. Le
nuage de particules est également détecté en Italie et en Suisse. Les analyses, minéralogique,
granulométrique et celle des éléments majeurs, signent la provenance saharienne de ces particules.

D’un point de vue radioécologique, le niveau d’activité massique en *’Cs des aérosols sahariens est
13 fois supérieur au niveau habituellement rencontré. Dans les dépots, les activités massiques des
radionucléides artificiels sont proches des valeurs les plus élevées rencontrées dans les sols frangais :
38 Bq.kg ' sec en "¥'Cs, 1 Bq.kg"' sec en B%2%py et 0,46 Bq.kg" sec en *'Am. D’autres épisodes relatés
dans la littérature et ayant donné lieu a la collecte de dép6ts sur la rive nord de la Méditerranée aprés
2000, présentent des valeurs semblables. Les épisodes de poussiéres sahariennes génerent aujourd’hui,
les échantillons de U'environnement qui en moyenne présentent les niveaux d’activité en
radionucléides artificiels les plus importants et les flux les plus élevés, devancant par exemple ceux
dans les sédiments du Rhéne lors des crues. En terme de flux de particules, cet événement, conjuguant
une charge particulaire élevée et des niveaux d’activités massiques conséquents, dépose, a lui seul et
sur une durée comprise entre 10 et 20 heures, autant de "*’Cs que le cumul d’activité dans les dépéts
sur une année (hors événement de ce type). La radioactivité artificielle ('¥'Cs, 2%pu, 23%%0py, 'py,
'Am ) déposée par cet épisode sur la France est estimée a 37 10'°Bq.

L’analyse des rapports isotopiques, notamment ceux des plutoniums, signe les retombées globales des
tirs atmosphériques. Les essais nucléaires francais au Sahara, mettant en ceuvre des bombes a fission
de plutonium 239, ont contribué aux retombées globales des tirs. Leur contribution spécifique a la
charge radioactive des poussiéres désertiques recueillies en France en février 2004 ne peut donc étre
exclue mais est, aujourd’hui, difficile a distinguer sur la base de ces rapports. D’autres mesures
d’activité dans les sols sahariens au voisinage des zones de tirs ainsi que dans les dépdts le long des
trajectoires des nuages de poussiéres permettraient de préciser le caractére résiduel et d’estimer le
potentiel d’exportation de cette radioactivité issue des tirs francais. En |’état actuel, faute de données
suffisantes, cette question ne peut étre tranchée.

Le caractére «inné » ou acquis de la radioactivité des poussiéres sahariennes au cours de leur
transport, semble pouvoir étre imputé principalement aux sols sahariens. Toutefois, les zones de
production de poussiéres désertiques présentant des niveaux d’activité en radionucléides artificiels en
moyenne inférieurs a ceux des sols en France, un enrichissement de ’activité massique des particules
se produirait donc au cours du transport. Cet enrichissement est vraisemblablement di au fait que les
particules les plus grosses, par conséquent les moins marquées, quittent rapidement le nuage et ne
sont pas transportées sur de longues distances. D’autres mécanismes d’enrichissement par voie séche
(impaction, interception) d’autres aérosols ou par voie humide (rainout, washout) sont décrits dans la
littérature mais leur role d’amplificateur éventuel de la charge radioactive de particules sahariennes
reste a étudier. L’évolution des caractéristiques granulométriques et un travail de fond sur les niveaux
d’activité et les rapports isotopiques des particules avec |’éloignement par rapport a leur zone de
soulévement, constituent une thématique pour laquelle une collaboration de plusieurs équipes est
nécessaire.

En ce qui concerne la relation pluie/dépot lors d’épisodes de poussiéres sahariennes, la littérature
précise que les quantités déposées ne dépendent pas des hauteurs de précipitation a l'inverse de ce
qui est généralement considéré en terme d’activité déposée sur la base de hauteurs moyennes
annuelles. L’étude du dépot radioactif sur des échelles de temps correspondant a la durée de vie des
épisodes météo-climatiques comme les nuages de poussiéres sahariennes ou plus communément pour
chaque précipitation permettra de mesurer la variabilité des coefficients de lessivage.

D’un point de vue dosimétrique, la dose efficace engagée liée a l’inhalation des poussiéres sahariennes
serait négligeable (107 a 10" Sv) compte tenu des niveaux d’activité massique et des niveaux
d’empoussierement mesurés,
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8 PERSPECTIVES

Trés peu d’équipes en France étudient le couplage « poussiéres désertiques - radioactivité ». Le
CEA/LSCE, le LGGE'3 ou encore l'université de Perpignan au sein du programme ADIOS4 (clos depuis
fin 2003), travaillent essentiellement sur les radionucléides naturels (“'°Pb, 7Be, '®0, ™C,..) pour
étudier les mouvements des masses d’air, les grands bouleversements climatiques anciens ou
[’évolution actuelle du climat. A ’échelle nationale comme internationale, hormis les travaux réalisés
sur les radionucléides naturels ou, en ce qui concerne les radionucléides artificiels, les travaux de

[’AIEA-Monaco'>, ceux de U’Institut de recherche météorologique du Japon, et quelques chercheurs
américains (Biegalski 2000), on peut s’étonner de ne pas trouver plus de littérature traitant du
couplage entre les épisodes de poussiéres désertiques, les précipitations et la radioactivité, artificielle
en particulier, alors qu’il s’agit d’événements présentant un marquage notable.

Les épisodes éoliens de transport et de dépdts massifs de particules terrigénes désertiques constituent
aujourd’hui une des derniéres opportunités pour mesurer'6 les Pu atmosphériques présents en situation
normale a des niveaux trop faibles dans ’atmosphére pour étre détectés significativement. De méme,
des études récentes montrent clairement la corrélation entre l’accroissement des zones désertiques
chinoises soumises a ’érosion éolienne et I’augmentation des dépdts en plutonium au Japon. L’annexe
1 propose une ébauche méthodologique pour I'étude de ces épisodes.

D’un point de vue méthodologique et scientifique, une veille rapprochée de ces évenements est
d’actualité. En effet, ’observation de ces phénoménes, précisément en Mauritanie (Nouaceur 2001),
atteste d’une recrudescence depuis les années 70 et confirme une plus grande efficacité de |’action
éolienne sur les substrats fragilisés par les récents changements climatiques et les nouveaux
comportements humains. Selon ’auteur, le déficit pluviométrique constitue le premier maillon de la
dégradation. Un lien trés fort existe entre la réduction de la pluviométrie et ’augmentation de la
fréquence des épisodes de poussiéres sahariennes.

En s’intéressant a 'impact radioécologique des épisodes de poussiéres sahariennes, l'IRSN développe
son expertise des retombées atmosphériques lors d’épisodes météo-climatiques particuliers, a 'origine
d’une variabilité des coefficients de lessivage de l’atmosphére. Cette étude contribue aux travaux
menés par la communauté scientifique universitaire et CNRS, notamment par la caractérisation des
facteurs de transferts par voies séche et humide, a partir de |’étude des niveaux d’activités rencontrés
dans |’atmosphére et ceux déposés au cours de ces événements. Ce travail permettrait également de
mettre a disposition des données expérimentales qui participeraient a la validation des modéles,
internes ou externes, de dépdts de matiéres particulaires et de radionucléides. En retour, ces modeéles
permettraient de mieux appréhender l'étendue spatiale de ces éveénements et l'importance des
quantités et des activités totales déposées a |’échelle du territoire.

Afin d’apprécier la validité des relations pluie/dépot (Renaud 2004) définies a partir de moyennes
annuelles, au cas particulier des retombées de poussiéres sahariennes ; un travail de suivi des épisodes
individuels pluvieux et/ou de poussiéres désertiques doit étre mené. Dans le cadre du projet
« Extréme » relatif aux flux de radionucléides les plus importants, il y a lieu d’appréhender les
événements météo-climatiques, comme les épisodes de poussiéres désertiques ou les premiéres pluies
faisant suite & une longue période d’absence de pluie, sur des pas de temps correspondants a ces
événements, soit de quelques heures & quelques jours. Cette proposition sera traitée ultérieurement
dans une note de synthése sur les dépots engendrés par la pluie et la variabilité des coefficients de
lessivage de L’atmosphére, a |’échelle individuelle de chaque événement. Un programme de travail axé
sur les dépdts de radionucléides associant des études expérimentales et une modélisation
permettraient de préciser Uefficacité du lessivage d’aprés les caractéristiques intrinséques des
précipitations considérées individuellement.

13 Laboratoire de Glaciologie et Géophysique de U’Environnement - Grenoble

14 Atmospheric Deposition and Impact of pollutants, key elements and nutrients on the Open
Mediterranean Sea

15 Pham - sous presse, Lee 2002, Lee 2003

16 Avec les moyens métrologiques de pointe fonctionnant actuellement en routine a 'IRSN/DEI/STEME
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Cadre des futures études

Afin de répondre aux conditions d’une labélisation en Observatoire de Recherche en Environnement!?,
’observatoire OPERA cherche a développer des études a caractere scientifique et des partenariats
avec la communauté scientifigue CNRS et universitaire. Dans le cadre des projets « SENSIB » et
« Extreme », un programme de recherche sur les transferts atmosphériques par temps sec et/ou
humide s’appuyant notamment sur la logistique et les études réalisées dans le cadre d’OPERA, a été
proposé. Ce programme vise a caractériser des éveénements météo-climatiques particuliers sur des pas
de temps correspondants a leur durée contrairement a 'approche calendaire réalisée jusqu’a présent,
en particulier sur : les premiéres pluies, les averses, la neige, le brouillard et les épisodes des
transports éoliens et de dépdt par voie séche et/ou humide de poussiéres sahariennes. Ces
phénomeénes ont tous en commun une efficacité de rabattement ou de lessivage de |'atmosphére bien
supérieure a ce qui a lieu par temps sec.

Un certain nombre de partenariats scientifiques et logistiques internes ou externes ont été identifiés
pour contribuer a I’étude de ces évenements et a la rédaction de documents :

- SESURE / LVRE pour les échantillons SCPRI et OPRI identifiés « poussieres sahariennes »
pouvant faire ’objet de remesurages ou de mesurages complémentaires,

- STEME / LMRE pour les mesures alpha et gamma a trés bas niveau, a 'aide de moyens
métrologiques comme le détecteur « puits » de Modane permettant d’envisager |'étude des
niveaux d’activité par classe granulométrique de poussiéres désertiques,

- Université de Clermont-Ferrand, laboratoire de Météorologie Physique pour la modélisation des
processus, les retro-trajectoires des masses d’air, la collecte de poussiéres. L’étendue
verticale de la couche limite atmosphérique, susceptible d’étre concernée par des remises en
suspension locale des particules de sols de la région Centre, atteint rarement le sommet du Puy
de Dome (1465 m). C’est ’une des raisons pour lesquelles le sommet du Puy de Dome a été
retenu pour l’implantation d’une station OPERA et la caractérisation du bruit de fond de
radioactivité dans la troposphére libre. L’absence d’injection récente dans ou au-dessus de la
troposphére ainsi que l'absence d’influence des phénoménes locaux cités précédemment
conduisent vraisemblablement a des niveaux d’activité en '¥’Cs plus faibles et caractérisés par
une moindre variabilité que ce qui est observé au voisinage du sol en plaine. Il se trouve que
l'altitude a laquelle les panaches de poussiéres désertiques voyagent se situe dans la
troposphére libre. Bien que relativement éloignée du littoral méditerranéen, cette station
présente l'intérét d’effectuer des prélévements a une altitude (1500 m) proche de l’altitude
moyenne du centroide des nuages de poussiéres sahariennes,

- Station Corse du Laboratoire de Géologie de ’Ecole Normale Supérieure de Paris, pour la
collecte et la fourniture d’échantillons anciens ainsi que de la liste, événement par
événement, des retombées de poussiéres désertiques en Corse sur les 20 derniéres années. La
Corse est souvent impactée par des dépdts de poussiéres désertiques. Un suivi des événements
et une collecte systématique sont réalisés par I’Ecole Normale Supérieure de Paris. Ces
données doivent compléter celles prévues sur le continent par I'IRSN et université de Toulon.
L’ensemble des informations doit permettre de préciser U'existence d’une variation de
’activité massique en fonction de 1’éloignement a la source d’émission des poussieres et par
conséquent s’il y a lieu de considérer un enrichissement au cours du transport ou s’il est juste
de penser que la radioactivité mesurée dans les dépbts en France n’est que l'image de celle
déposée sur le continent africain. Le redéploiement en Corse de L’ex-station OPERA
atmosphérique antérieurement installée a Saint Denis de la Réunion, fournira les niveaux
d’activité dans les aérosols en complément des dépots,

- Université de Toulon - La Valette, Laboratoire dEtude des Echanges Particulaires aux
Interfaces, pour la collecte et la caractérisation temps réel des spectres granulométriques des
aérosols ainsi que l’étude individuelle des pluies. En complément de la station au Puy de
Dome, ce site scientifique instrumenté figure, avec la Corse, parmi les sites métropolitains les
plus fréquemment exposés et présentant des dépots intermédiaires entre ceux de la Corse et
ceux des régions plus continentales. De plus, cette station permettra d’élargir la palette de
type de pluie en intégrant a Uétude les précipitations brusques et intenses de type
méditerranéen,

- AlEA-Monaco pour la collecte et les calculs de flux des activités déposées,

17 Label ORE décerné par le Ministére de la Recherche
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- L’IRD (ex-ORSTOM), le CIRAD ou le BRGM pour l’accés a leur banque d’échantillons de sols
africains en vue de mesure des niveaux d’activité aprés tamisage,

- Université Paris-Xll, Laboratoire Inter-Universitaire des Systemes Atmosphériques pour l'étude
du comportement des aérosols et l’accés a leur échantillon de filtres d’aérosols africains +
contacts africains du LISA,

- Associations agréées du réseau ATMO de surveillance de la qualité de l’air pour la fourniture
des concentrations en PM,g, PM; 5 et ozone dans l’atmospheére,

- ADEME pour sa banque de données sur la qualité de {’air (BDQA),

- Marine nationale Toulon pour compléter au pas de temps journalier les prélévements d’eau de
pluie mensuels de la station OPERA de la Seyne/Mer,

- Université de Bologne en Italie, Institut Paul Scherrer en Suisse,

- Organismes en charge de la surveillance radiologique dans les pays du Maghreb, pour la
collecte d’échantillons de poussiéres déposées.

Cet événement a été l'occasion de prendre la mesure de ce type de phénomeéne et d’envisager
I’élaboration d’un projet afin de sérier les questions, en établir un ordre de priorité et pouvoir engager
les moyens humains et matériels ainsi que les collaborations nécessaires a sa réalisation.
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ANNEXE 1

PRESENTATION DES EPISODES
DE POUSSIERES DESERTIQUES
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Les événements de poussiéres désertiques prennent naissance sur des étendues planes et désertiques
ou le couvert végétal dispersé voire absent ne peut entraver {’action érosive du vent sur les sols. Les
déserts africains du Sahara et du Sahel (Mauritanie, Mali, centre et sud de l’Algérie et sud du Maroc,
Libye, Tchad), de 'Australie, de la Chine intérieure, ainsi que les plaines de I’Ouest américain sont le
berceau de ces phénoménes. Les panaches des poussiéres soulevees sont susceptibles de se déplacer a
plusieurs milliers de kilométres de leur zone de formation, a une altitude moyenne de l'ordre de 2 a
3 km et sur une épaisseur typique d’1 a 2 km. La largeur caractéristique d’un panache de poussneres
désertiques est de U'ordre de 200 km (Goudie, 2004). Des scientifiques financés par la NASA ont montré
que du sable provenant du désert chinois du Takla-Makan pouvait parcourir plus de 20 000 km pour se
retrouver dans les Alpes francauses Ils ont, pour cela, utilisé un modéle informatique de l'atmosphere
terrestre. Des recherches menées en 1994 avaient permis de trouver des particules de sable dans les
Alpes et les Pyrénées. L'étude montre que les particules de sable auraient fait le tour du monde en
deux semaines environ. Avant d'atteindre les Alpes, elles auraient traversé la Chine, 'Océan Pacifique,
lAmérique du Nord et 'Océan Atlantique.

R

-,
s,

Figure 1: Les poussiéres sont véhiculées par deux systémes majeurs de transport : (1) a partir du
Sahara et du Sahel vers les Amériques, [’Europe et le Proche Orient ; (2) a partir des
déserts chinois de Takla-Makan et de Gobi au travers de la Chine, vers la Corée, le Japon,
’Océan Pacifique jusqu’aux Etats-Unis.

Les particules de sols concernées par le soulevement ne correspondent pas aux plus petites pour
lesquelles des forces de cohésion restent plus importantes que pour celles de taille supérieure, les
empechant d’étre soulevées. A I’opposé, les trés grosses particules qui peuvent étre soulevées ont un
parcours aérien assez limité et progressent essentiellement par saltation, de proche en proche. La
taille optimum des particules soulevées par les vents se situe aux environs de 100 pm et correspond a

des agrégats essentiellement formés de silicates et d’ arglles Ces agrégats se desa\gregent1 ensuite
pour donner des particules plus fines qui seront transportées sur de longues distances. La fraction du
sol qui fournit les particules de 20 ym dans les dépdts de poussiéres peut donc étre constituée a
’origine, de particules de taille supérieure.

En terme de contenu radioactif, cela signifie que les niveaux mesurés pour une classe granulométrique
des particules déposées pourraient ne pas correspondre aux niveaux d’activité de la méme classe
granulométrique du sol soumis a |’érosion éolienne.

Maintenues en suspension par des effets dynamiques associés a des systémes de front, les « grosses »
particules (microniques) forment des nuages de poussiéres et sont transportées (Figure 12). Le nuage
est le siége d’une ségrégation en fonction de la taille et de la densité des particules ainsi que des
conditions de turbulence atmosphérique. Les particules les plus fines (sub-microniques) arriveront a
atteindre des régions situées a des milliers de kilométres (de la Chine vers les Etats-Unis, du Sahara &
la Scandinavie, la Floride, les Caraibes ou l’Amérique du Sud..., cf. Figure 1).

1 Mécanisme dit de “sandblasting” (= “explosion des grains de sable”)
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Au cours du transport, les particules font office de « gros porteurs » vis a vis d’autres composes de
taille inférieure et de natures diverses : organique, métallique, chimique, biologique et présents a
I’état particulaire ou gazeux dans l’atmosphére. Ces processus d'incorporation par impaction seront
d’autant plus importants que les particules auront pu capter des molécules d’eau. In fine elles
« nettoient » ’atmosphére lorsqu’elles chutent a ’état sec ou mieux encore, sous la forme de pluie
(Figure 2). A L’état sec, ces particules minérales sont généralement assez peu réactives chimlquement
Par contre leur caractére hydrophile dii a la présence d’ arglles les rend aptes, en présence d’eau, a
des réactions acido-basiques et de ce fait beaucoup plus réactives, ce qui ajoute au potentiel de
lessivage de ’atmosphére dii uniquement a la pluie (communication personnelle de Gilles Bergametti.
LISA paris).
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Figure 2 : Mécanismes de soulévement et de dépot de poussiéres désertiques. Source : Plaquette de
présentation du programme International Year of Planet Earth. Aot 2004 IUGS Secretariat
- Geological Survey of Norway. www.esfs.org

Les dépdts de poussiéres désertiques constituent la principale source de nutriments, notamment en
phosphore, par ailleurs en concentration limitante dans les écosystémes marins et terrestres ; de sels
minéraux et de métaux (cuivre, gallium, manganése, plomb, cadmium et fer en particulier au milieu
marin hauturier) pour ’'océan nord-Atlantique et la Méditerranée. En Méditerranée, les apports en fer
arrivent en téte devant ceux du Rhdne. Cette fertilisation retentit sur la production de biomasse
phytoplanctonique en Méditerranée (Loye-Pilot 1986, Miquel 1994, Dulac 1994). Pour les écosystémes
oligotrophiques terrestres, les apports alcalins liés aux poussiéres sahariennes permettent d’équilibrer
les retombées acides liées a la pollution industrielle et au trafic automobile (pluies acides) et de
limiter ainsi les pertes en nutriments dans les sols (Loye-Pilot 1996).

De bénéfiques, les conséquences de ces épisodes peuvent s’avérer néfastes pour L’homme et son
environnement lorsqu’il y a transport concomitant de pestlc1des, de spores ou encore de germes
pathogénes et toxines (Griffin 2001). Selon le niveau d’empoussiérement, l’air respiré peut entrainer
des problemes d’infections resplratowes ou de maladies cardio-vasculaires qu1 se traduisent par une
augmentat:on de la mortalité :+0,72% a chaque accroissement de 10 pg.m’ 3 (Ozer, 2005). On a ainsi
recensé aux Caraibes une augmentation d’un facteur 17 du nombre de crises d’asthme liées aux
apports de particules désertiques en provenance du Sahara. Toujours aux Caraibes, l'US-Geological
Survey a établi le lien entre le déclin de la barriére de corail et ’augmentation de la frequence et de
Uintensité des évenements de poussneres sahariennes. Notons enfin que l’ajout de poussiéres aux
surfaces terrestres peut affecter a la longue la formation et les caractéristiques des sols (Rapp, 1984).

Situé entre les degrés 29 et 16 de latitude Nord, le Sahara est le plus grand (4 millions de kilométres
carrés soit huit fois la France) de tous les déserts et aussi celui qui produit le plus de poussieres
éoliennes (A. S. Goudie et all. 2001). A eux seuls, les épisodes de transport éolien de poussiéres
sahariennes peuvent générer entre 50 et 90 % de la masse des dépots atmosphériques particulaires
tandis que leur fréquence d’apparition correspond a 10 % du temps (Heussner et al. 2003). Entre 600 et
900 millions de tonnes (Ozer, 2005) voire jusqu’a trois milliards de tonnes (Goudie, 2004) sont
exportées annuellement du Sahara ; 80 a 120.10° tonnes (Goudie, 2001) voire 500. 10° tonnes (Cautenet,
2003) partent en direction du Nord chaque épisode pouvant charrier vers |’Europe 20 a 30 millions de
tonnes de poussiéres.

La France est impactée chaque année par ces événements. Deux grandes trajectoires sont identifiées :
soit directement aprés le survol de la Méditerranée, soit par un retour de vent d’ouest apres
contournement du Portugal et de U’Espagne par l'ouest. Ce dernier cas a donné notamment les
épisodes enregistrés sur le bassin parisien en novembre 1984, plus récemment en février 2002.
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Ceux-ci peuvent concerner exceptionnellement le Nord de la France (mars 1991) voire le Jura. Le sud-
est de la France (une demi-douzaine de fois par an) et plus particuliéerement la Corse, de 12 a 20

événementsZ par an (Bergametti et al. 1989)3 sont régulierement associés a des retombées de

poussiéres provenant d’Afrique. Les périodes les plus propices sont le printemps et ’automne, bien que
cela soit trés irrégulier, avec un maximum d’amplitude au printemps (Loye-Pilot et Martin 1996).
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Figure 3 : Zones les plus productives de poussiéres sahariennes et trajectoires préférentielles vers la
Méditerranée et I’Europe. Modifié d’aprés D’Almeida (1986) par Guerzoni et al., 1997 tel
que cité dans Van Welden (2004).

Comme on peut s’y attendre, les dépits diminuent avec l’éloignement a la source (Figure 4). Les
dépdts sont estimés en moyenne a 10 g.m2.an™ dans la partie ouest de la Méditerranée (cf. référence
dans Lee 2003). Selon Loye-Pilot (1996), la variabilité des dépdts annuels de particules atmosphériques
en Corse (4 a 26,2 g.m? pour une moyenne de 12,5 g.m?) est en grande partie liée a ces événements
majeurs.
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Figure 4 : Dépdt moyen annuel de poussiéres sahariennes du sud au nord (indépendamment des zones
de formations des panaches) d'apreés les auteurs cités dans Goudie et Middleton (2001)

Dans une interview de 2004 (Cf. référence Internet en bibliographie), A.S. Goudie indique que des
études récentes ont mis en évidence une augmentation de la fréquence et de l'intensité des épisodes
de transport de poussiéres sahariennes, depuis les années 40 ; faisant passer ce phénomeéne du statut
d’exceptionnel a celui de récurrent. En France, De Angelis et Gaudichet (1991) dans les Alpes et Loye-
Pilot et Martin (1996) en Corse soulignent, a la fin des années 80, une augmentation des dépots liés a

ces épisodes.

2 d'une durée moyenne généralement inférieure a trois jours (Loye-Pilot 1996)
3 avec des concentrations au sol > 100 ug.m"'

IRSH Rapport DEI/SESURE n*2005-04 4/4



ANNEXE 2

Méthodologie pour |’étude des
épisodes de poussieres
sahariennes
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Le suivi et I’interprétation des épisodes a venir nécessitent de recouper les informations suivantes :

- Prévision et détection : utilisation des données satellitaires MODIS et AERONET, ainsi que des
prévisions de dépdts et de charge particulaire de l'université d’Athenes, accessibles sur
Internet.

- Localisation des zones sources :
o calcul des retro-trajectoires,

o analyse granulométrique (essentiel des tailles de particules < 20 pm = provenance
lointaine),

o composition des éléments majeurs et vérification des rapports Si/Al, Fe/AL, Ti/Ca,
Ti/Fe, Al/Ca,

o analyse minéralogique : présence d’argiles : illites, kaolinites, palygorskites, dolomites
et feldspaths, de quarts et de calcite et vérification des rapports illite/kaolinite,

o mesure du pH de la pluie: neutre ou basique = présence d’aérosol d’origine
tellurique ; acide = présence d’aérosols ayant une composante urbaine ou industrielle,

o analyse organique : faible pourcentage de matiéres organiques.
- Emprise spatiale des zones impactées :

o utilisation des données AASQUA de charge en poussiéres : discrimination du début et de
la fin de ’événement, d’aprés les valeurs du rapport PM2,5/PM10 et des mesures
d’ozone,

o par calcul de la dispersion a l’aide de modeéle de type RAMS et couplage SIG.
- Collecte d’échantillons :

o spécifiques de I’événement et de sa durée,

o dépdt : idéalement 50 g (d’ou surface de collecte importante),

o eau de pluie et aérosols en complément des dépots.
- Stock et flux radioactifs :

o comparaison des niveaux d’activités dans des échantillons spécifiques de sols, de pluies
et d’aérosols avec ceux habituellement obtenus localement,

o quantification de ’augmentation des activités en 2®Ac '¥Cs, 2%y, ®@%20py, Hiam,
M1py, et de la baisse du "Be,

o rapports isotopiques d’intérét dans les dépbts :

» B8y ,239:40py . 0,03 typique des retombées globales des tirs. Si rapport < 0,03
alors signature d’une contamination locale liée a une zone d’essai,

= 29py /29y (rapport de masse) : 0,18-0,2 typique des retombées globales des
tirs. Si < ou > a 0,18-0,2 alors signature d’une contamination locale liée a une
zone d’essai (exemple Nevada r = 0.042 ; Bikini r = 0.21-0.36),

s MIAm /29240py ;0,37 typique des retombées globales des tirs,
s B9240py /137Cs . compris normalement entre 30 et 40 (pour l'année 2000),

s WCg /% : si = 1,6-1,9 alors caractéristique des retombées globales.
Si < 1,6-1,9 alors signature d’une contamination locale liée a une zone d’essai.

- Impact radioécologique des épisodes de poussiéres sahariennes :
o activités déposées (Bq.m%) par zone d’iso-activités,

o comparaison avec les activités déposées hors événements de poussiéres sahariennes,
avec des pluies ou par temps sec.
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ANNEXE 3

DONNEES DE CHARGE
PARTICULAIRE
ATMOSPHERIQUE RELEVEES
PAR LES ASSOCIATIONS
AGREEES DE SURVEILLANCE
DE LA QUALITE DE L’AIR
(AASQUA)
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Les associations agréées de surveillance de la qualité de I’air au nombre total de 40 sont regroupées au
sein du réseau Atmo (Figure 1).

Figure 1 : Répartition des Associations Agréées de Surveillance de la QUalité de U’Air

Ces associations possédent des stations de mesures en direct ou en différé des polluants
atmosphériques parmi lesquels : l'ozone, les oxydes d'azote, le dioxyde de soufre, le monoxyde d'azote,
le monoxyde de carbone, divers composés aromatiques polycycliques, gaz (ammoniac, sulfure
d'hydrogéne), métaux lourds, pesticides, composés organiques volatils), dioxines et particules en
suspension (PM).

PM10 ou PM2,5 ?

PM = Particulate Matter (matiére particulaire) de diamétre aérodynamique moyen inférieur ou égal
respectivement & 10 pm ou a 2,5 pum. Les plus grosses (PMyo) sont retenues par les voies aériennes
supérieures. Les plus fines (PMps) pénétrent profondément dans lappareil respiratoire ou elles
peuvent provoquer une inflammation et altérer la fonction respiratoire dans son ensemble. Les
particules ultra-fines sont suspectées de provoquer également des effets cardio-vasculaires. Certaines
particules ont des propriétés mutagénes et cancérigénes : c'est notamment le cas de certaines
particules émises par les moteurs diesel qui véhiculent certains hydrocarbures aromatiques
polycycliques (HAP).

Technique de mesure : la mesure est obtenue par pesée sur une micro-balance munie d’un oscillateur a
quartz. La fréquence du quartz diminue lorsque la masse déposée sur le filtre augmente. Cette
variation de fréquence est convertie en variation de masse. La balance est munie d’une résistance
chauffante pour éliminer la contribution des gouttes de pluie par évaporation. Ces particules sont
quantifiées en masse mais leur nombre peut varier fortement en fonction de leur taille. La
quantification des PM,o intégre la composante PM,s. La détermination des PM;s est moins courante
(actuellement environ une station de mesure de poussiére sur 10 la posséde). Selon le degré
d’urbanisation et d’industrialisation, ’évolution journaliére typique des PM;, est différente comme le
montre le schéma de la page suivante. Le pic du matin s’explique par le fait que les déplacements
s’effectuent hors domicile essentiellement dans la tranche de 7 a 9 heures. A Uinverse, les départs du
lieu de travail sont plus étalés dans le temps d’ou des valeurs plus faibles.
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Cyeles journaliers des concentrations
de PM ;5 par types de stations

(en semaine, 1997-1999)

Source : ADEME-BDOA (juiliet 2000)
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Aspect normatif :

D’aprés les standards de [’Union Européenne dans le domaine de la santé et des concentrations
massiques en aérosols (concernant seulement les concentrations en PMyo), la limite journaliére de PMy,
est de 50 pg.m? ; cette limite ne doit pas étre dépassée plus de 35 fois par an. Le seuil critique
concernant la concentration annuelle en PMy, est de 40 pg.m® [Joint Research Center, 2003]. La
concentration massique en PM, s n’intervient pas dans L’évaluation de la qualité de l’air (indice ATMO).

e ————————————————————————— e ———

DECRET FRANCAIS 2002-213 du 15 février 2002
Valeurs réglementaires pour les particules en suspension (PMyg)

: Périodes et Dépassements autorisés avant la date
Type de seuil val?;ap;e;?;e]cter statistiques pour le d'application (en pg.m")
) leul
cailcu 2002 e pms
Mo .
30 cimi Année civile
annuelle
Centile 90,4 des
Moyenne moyennes
) . lig journaliéres sur 65 60 55
Valeur limite pournatierell = |3nnée civile
40 Kayenne Annee civile 44 43 41
annuelle

A titre dinformation, le tableau suivant présente des valeurs de recommandations du Conseil
Supérieur d'Hygiéne Publique de France (CSHPF) et de l'Organisation Mondiale de la Santé (OMS), ainsi
que des valeurs prévues a plus long terme par les directives européennes :

D’aprés les données de Ozer (2005), ’application des standards de I’Union Européenne (50 pg.m? en
moyenne journaliére moins de 35 jours par an) au cas des mesures faites a Niamey (Niger) en 2003
révele un dépassement pratiquement 1 jour sur 3, avec 5 valeurs journaliéres dépassant 500 pg.m?3.
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RECOMMANDATIONS DIRECTIVE EUROPEENNE 1999/30/CE concernant les
du CSHPF pour la particules (PMqg)
4| santé humaine : 2
Type de seuil Type de seuil Vileur Dépassements autorisés entre 2005 et
concernant les 2010 (en pg.m™)
respecter en
particules (PMo) 5
3 2010 (en pg.m™) | 2005 | 2006 | 2007 || 2008 | 2009 | 2010
(en pg.m~)
Objectif de
) 30 [Moyenne sur 8h En 2010, 7 jours de dépassement
qualite _ Moyenne .
Objectifs de | 50 | ) autorisés par an (centile 98,1) contre
Seuil Moyenne journaliere .
B8O valeurs 35 jours en 2005 (centile 90,4)
d'information mobile sur 24h b o
limites

Moyenne Moyenne

Seuil dalerte| 125 20 40 | 36 32 28 24 20
mobile sur 24h annuelle

Source : Site Internet Atmo Rhone-Alpes (http://www.atmo-rhonealpes.org/site/air/normes)

A noter que le quota de 7 jours de dépassement autorisés a I’horizon 2010, risque fort d’étre amputé

voire réduit a néant par le seul fait des épisodes de poussiéres sahariennes.

Episode du 21 février 2004

Au moment du passage du nuage de poussiéres, l'augmentation de la concentration en PM10 est
particuliérement importante (X 10) & Marseille et dans sa région ol elle entraine un indice Atmo! de 9
(= mauvais) sur une échelle de 10. La méthodologie retenue ici pour évaluer la durée de passage du
panache de poussiéres sahariennes est basée sur la valeur du rapport des concentrations en PMz,5/PMyo.
Ce rapport est généralement compris entre 0,6 et 0,7 en site urbain. Au passage d’un nuage de
poussiéres désertiques ou suite a un incendie, ce ratio chute a 0,3 - 0,4 voire jusqu’a des valeurs de
0,1 en relation avec une augmentation trés nette des particules les plus grosses ; conséquence d'une
disparition des particules ultrafines qui coaguleraient entre elles selon les mesures réalisées par
Schwikowski (1995). Le rapport PM, s/PMy, devient dés lors, un indicateur pertinent de ces événements.

1 ATMO : indice global de la qualité de Iair dont les valeurs vont de 1 (trés bon) & 10 (trés mauvais).

IRSKI

Rapport DEI/SESURE n*2005-04

4/4




ANNEXE 4

ESSAIS NUCLEAIRES FRANCAIS
ATMOSPHERIQUES AU SAHARA
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La France a effectué 4 essais nucléaires atmosphériques sur le site de Reggane : 3 en 1960, 1 en 1961.
L’essai sous-terrain Béryl a également relaché de la radioactivité dans le compartiment atmosphérique.
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Figure 1 : Localisation des zones de tirs de
surface de Reggane (0°04'W/23°19'N

et (0°09'W/26°06'N)

Figure 2 : Implantation du réseau de postes de
contrdle de radioactivité
(Source : Bataille Ch., Revol H. 2001)

Le tableau suivant extrait du site Internet de l'observatoire des armes nucléaires, regroupe les
caractéristiques des bombes francaises (fission de plutonium 239) tirées a Reggane au Sahara. Seule la
premiére fit de puissance moyenne (60-70 kilotonnes de TNT), les trois autres étant d’intensité

nettement inférieure.

Date Nom Localisation Mog; de Objectif Pu‘:::;' ce
13/02/1960  Ogrbolse (o-o§$vgfza;?1 ) o de effets 60/70
01/04/1960 Serbalse (0.0;‘@3}‘;2?06“) plateforme  militaire <20
27/12/1960 Gs;zg::‘e Reggane t:)gg :1ne effets qq kt
25/04/1961 Gerbolse Reggane tour ? <1

Le rapport annuet du CEA de 1960 indique l'existence d'une zone contaminée de 150 km de long
environ. Le dossier de plainte avec constitution de partie civile déposé auprés du tribunal de grande
instance de Paris fait état de zones contaminées plus importantes ( > 500 km).
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ANNEXE 5

LISTE NON EXHAUSTIVE DES
EVENEMENTS MAJEURS DE
TRANSPORT DE PARTICULES
SAHARIENNES SUR LA FRANCE
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Quand Ou Source Référence Commentaires
1/11/84 Tiers sud de la | SCPRI Communiqué de presse |10 000 Curies ( 370 TBq)
9/11/84 France de novembre 1984 -de naturels répartis sur

1/3 du territoire
17/08/87 Région SCPRI Communiqué 10 kBq.kg"
parisienne
6-8/05/88 Picardie et Ile- | CNRS Mme Coude-Gaussen G
de-France
20/10 au Région SCPRI Communiqué
3/11/88 parisienne
14/05 au Région SCPRI Communiqué
1/06/89 parisienne
29/10/89 Moitié sud de | Atmo-auvergne |n"58 de 'IFEN > % de la France
la France
25/02/90 Région SCPRI Communiqué
parisienne
20 au 23/03/90 | France et | Atmospheric Vol. 29, n"15, pp 1829- | Contournement de
Suisse Environment 1842 |’Espagne par |'ouest
5 au 9/03/91 De la Sicile a|Goudie 2001 Burt 1991, Bilcher et|= 320 000 km’ au total
la Suéde et la Dessens 92, Franzen 95
Finlande
6/03/92 Region SCPRI Communiqué
parisienne
6/05/92 Région SCPRI Communiqué
parisienne
11/10/01 au|Nord et ouest | L. Sauvage 2 workshop on mineral
16/10/01 de la France, dust Paris 2003
puis vers l'est
le lendemain
11/11/01 Bouches  du|Pham et all
Rhone /
Motiaco MeteoSudEst
Corse Loye-Pilot
12-13/02/02 Paris Airparif
15/11/2002 Monaco +|Pham et all|Bulletin de novembre |15 gsec/m2
23-24/11/2002 |"é8ion PACA | (AIEA) 2 > 500pg.m™ en PM10
Qualitair
23/11/03 Tarn ORAMIP Bilan 2003
21/02/04 Sud de Nantes | Cette étude Episode extréme
a Besangon
4-5/05/04 Sud-est Cette étude
4/09/04 Vaucluse C. Vassas Peu intense pas de
collecte
25/08/04 Manosque 0. Masson Peu intense pas de
Cadarache collecte
17/03/04 Auvergne Atmo-auvergne |Bulletin trimestriel 01-
02-03/04
24/07/04 Corse http: //www.redtaiicanyon.com/items/301255.aspx
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ANNEXE 6

Communiqué de presse du
SCPRI relatif a un épisode de
retombées de poussieres
sahariennes
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SERVICE CENTRAL DE PROTECTION CONTRE LES RAYONNEMENTS IONISANTS

RETOMBEES DE SABLE SAHARIEN DU 9 NOVEMBRE 1984

SUR LE TERRITOIRE FRANCAILS

Le 9 novembre 1984, une précipitation de sable africain a déposé plusieurs dizeines
de milliers de tonnes de sable en quelques heures sur environ 1/3 du territoire national.
Lorsque le sable qui est périodiquement soulevé par de violentes tempites sur le Téntrd
Sshara) est repris par les vents du Sud, 11 retombe en partie sur 1'Europe, et plus par-
ticulidremant 1a France. Sa teints ocre est due & 1'oxyde de fer et on y note ia prisence

de calcium, d'aluminium etc, mais 1) n'est pas radioactif 2 1'origine. :

Lors de sa traversée de la haiste atmosphlre, ce sabie, d'une granulométrie comprise
entre 10 et 100 micromdtres, s‘est chargé de Béryllium 7, radioélément naturel produit
par spallation sous 1'effet du rayonnement cosaigue ; 1'activité de ce radioélément dans
la région parisienne 8tait de 19 pCi/m%0,70 Bq/a?) ; elie correspond pour 1 gramme de sa-
tlnaéoa 1'act1vit& moyenne de ce radiodiément mesurde dans 2 litres d'eau de pluie ou

m’ d'air’

En retombant sur le s01, le sable a d'autre part rabattu des descendants 4 vies
courtes (ordre de 30 minutes) du Radium et du Radon - ce phinomine peut Egalement étre Ob-
servé lors de certaines pluies d'orage notsmment ; 1'activité instantanée, mesurée au
Vasinet 1e 9/11/84 lors de la collecte de 20h30, &tait de 10 000 pCi/m’ £370 Byll’) 3
1'activité totale ainsi précipitée peut &tre estimée A 30 000 pCi/a® (1 500 8q/a%)

A noter que la quantité totsle de sable aiasi dévarsée sur environ un tiers du terri-
toire francais se situe entre 30 000 et 100 000 tonnes et que la radioactivité totale re-
battue peut &tre &valube & )'ordre de 10 000 curies.

La radioactivité ainsi mesurte présente un intérdt scientifique certain ; mails elle
est, sur le plan sanitaire, sans sucune conséquence, ne représsatant qu'uns faidlefraction
de 1'exposition natureiie annueiie de 100 millirads.

IRS[I Rapport DEI/SESURE n*2005-04

2/2



ANNEXE 7

Mécanismes d’enrichissement
complémentaires
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Cette annexe présente différents mécanismes décrits dans la littérature et susceptibles de participer a
la charge radioactive des poussiéres désertiques déposées, en complément du mécanisme
d’enrichissement par perte des particules les plus grosses et les moins marquées en radionucléides au
cours du transport a longue distance.

Sur 116 épisodes ayant concerné ’Espagne de 1996 & 2002 (20 en moyenne par an), 45 % ont eu lieu par
temps de pluie et 80 % ont entrainé une augmentation des concentrations en particules dans
'atmosphére. 50 % des particules transportées dans le panache peuvent étre sous forme aqueuse
(microgouttelettes) les autres restant a l’état sec. Au final, le flux total déposé sur les portions de
temps sec est sensiblement équivalent au flux de dépdt par temps humide (Thévenot). La présence
d’eau dans les aérosols désertiques lors de leur transport est certainement un facteur important de la
capacité de ces particules & en piéger d’autres. On estime qu’une goutte de pluie subit, avant de
chuter, plusieurs cycles d’évaporation et de condensation au cours desquels la concentration des
solutés ne cesse d’augmenter sous l’action des effets phorétiques (condensation et diffusion). Ainsi,
par temps humide, les poussiéres désertiques peuvent constituer, en présence de vapeur d’eau, des
noyaux de condensation qui potentiellement donnent naissance a des gouttelettes puis a des gouttes
de taille et de masse suffisantes pour chuter. Avant de s’enrichir en aérosols au cours de leur chute,
par impaction du fait de leur inertie ou interception du fait de leur taille, les gouttes de pluies
associées aux particules présenteraient dés leur naissance un contenu polluant.

Dés lors qu’un aérosol se charge en eau, sa réactivité chimique augmente ainsi que sa taille, rendant
possible la captation d’autres aérosols par impaction. En s’appuyant sur un suivi des retombées de
poussiéres sahariennes, réalisé en Corse de 1984 a 1994, il apparait que les retombées de poussiéres
sahariennes sont généralement significatives dés lors qu’elles coincident avec des précipitations. Pour
autant, les quantités déposées ne dépendent pas des hauteurs de précipitation (Loye-Pilot 1996); de
trés faibles pluies (1 a 5 mm) pouvant déposer entre 0,5 et 2 g.m™. Ces précipitations méme faibles
ont un effet amplificateur qu’il convient de préciser dans le cas de ces épisodes.

Compte tenu de l'importance des apports atmosphériques par les poussiéres sahariennes et des niveaux
d’activité intrinséques, il convient d’estimer le retentissement de ces épisodes notamment sur la
variabilité du coefficient de lessivage de l’atmosphére et les relations pluie/dépét.

Par temps sec, la chute des particules peut &tre due & une baisse de la turbulence atmosphérique
et/ou a des mécanismes d’agglomération de particules de petites tailles entre elles (Westphal). Il peut
notamment y avoir mélange au niveau du nuage de poussiéres arrivant sur la France, entre des aerosols
dont la présence est liée aux activités industrielles ou au trafic et des aérosols sahariens relativement
pauvres en polluants atmosphériques anthropiques. Le ratio correspondant est supposé étre d’autant
plus faible que la trajectoire entre la France et le Sahara est directe et inversement lorsque le nuage
de particules arrive sur la France par des systémes de retour de vent d'est ou potentiellement aprés un
survol de la péninsule ibérique.

La troisiéme famille de mécanisme pouvant intervenir est basée sur des propriétés de chimie-sorption
et de physi-sorption de gaz a I’état de trace, a la surface des particules désertiques. Bonasoni (2004)
montre ainsi que les concentrations en ozone sont significativement diminuées par ’arrivée d’un nuage
de poussiéres désertiques. Cette capacité a « nettoyer » est également identifiée pour une atmosphére
initialement polluée en SO, (Communication personnelle Guy Cautenet). Cette hypothése concernerait
principalement les plus grosses particules (microniques) dont la surface est suffisante pour étre le siege
de réactions chimiques de nature a modifier la concentration des gaz présents dans l’atmosphére
(Sauvage). Le mécanisme intervenant dans ce cas reléve de la chimie-sorption, ce qui différe de
I’échange ionique connu entre les argiles et le césium par exemple, en présence d’eau. En appliquant
un schéma identique, les poussiéres désertiques viendraient s’enrichir des radionucléides présents dans
les aérosols atmosphériques, a ’état de trace.

I convient de signaler un dernier mécanisme, de nature électrique cette fois, qui pourrait conduire
également un enrichissement pendant le transport. Des expériences sous Harmattan! ont montré qu’au
passage d’un nuage de poussiéres, le champ électrique s’inversait brutalement pour devenir négatif ;
cette polarité étant due aux frottements du vent sur les particules et entre les particules. A l'inverse,
la situation électrique « normale » montrerait un léger excés de charges positives ce qui expliquerait
une attirance entre les particules minérales et les aérosols présents avant l'arrivée du nuage de
poussiéres (communication personnelle S. Despiau - LEPI, Université de Toulon).

1 Vent sec soufflant du Sahara vers les cotes du sud-ouest de I'Afrique durant la saison séche.
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