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RESUME

Des sources complémentaires de 21°Po ont été envisagées dans la littérature pour
expliquer les écarts entre les temps de séjour obtenus & partir des descendants & longue
période du radon.

Une étude sur modéles numériques du temps de séjour des aérosols dans la tropos-
pheére, appliquée aux descendants du radon (3'Pb, 21°Bi, *19Po) et aux éléments cos-
mogéniques (*Be, **P), montre qu’il ne faut négliger ni l'influence des phénomeénes
d’échanges verticaux ni la localisation des processus d’élimination (lessivage, dépot
sec) et que le temps de séjour d’un aérosol dépend principalement de son altitude de
formation. On souligne par ailleurs la nécessité d’intégrer les mesures dans le temps et
dans l'espace, étant donné 'influence importante des discontinuités (source, élimina-
tion) sur la détermination des temps de séjour troposphériques. On montre enfin que
les 21°Pb et 21°Bi sont représentatifs de la basse troposphére, le 21°Po de I’ensemble de

la troposphére et le “Be de la haute troposphére.

Introduction

Les aérosols en suspension dans lair sont
éliminés au niveau de la troposphére par les
précipitations et par dépot sec au sol. Pour
caractériser leur élimination d’un réservoir
donné (atmospheére, tranche d’atmosphére), de
nombreux auteurs ont utilisé la notion de temps
de séjour qui correspond & leur durée de vie
moyenne dans ce réservoir. Dans le cas d’un
élément radioactif, la disparition s’effectuant
aussi par désintégration radioactive, la durée de
vie dépend alors de la période 1 de 1’élément.
Aussi définit-on le temps de séjour v comme la
durée de vie moyenne d’un élément stable, de
fagon a ce qu’il soit représentatif des seules
pertes par dépdts sec et humide. En pratique,
T est déterminé au moyen d’indicateurs radio-
actifs en éliminant l'influence des pertes par
désintégration.

Les auteurs, négligeant en général 'influence
des phénoménes d’échanges verticaux, ont con-
sidéré la troposphére comme un réservoir bien
mélangé, avec un temps de séjour commun &
tous les éléments. Les résultats expérimentaux

dépendent en fait des éléments considérés. En
particulier, différentes valeurs de t ayant été
obtenues en utilisant les rapports d’activités
entre les descendants & longue période du radon
(*1°Bi/21°Pb et 2'°Po/2°Pb), certains auteurs
ont envisagé des sources complémentaires de
21'Po  dans l’atmosphére pour expliquer ces
écarts (Martell & Poet, 1969; Martell, 1970;
Martell & Poet, 1970; Vilenskiy, 1970).

Nous avons montré dans une étude précé-
dente que cette hypothése n’était pas vérifiée,
tout au moins dans le sud de la France ou
nous avons effectué de nombreuses mesures
(Marenco & Fontan 1972). Nous pensons, en
ce qui nous concerne, qu’il ne faut négliger ni
les phénoménes d’échanges verticaux ni la
localisation des processus d’élimination (étage
nuageux, sol} et que le temps de séjour d’un
élément dépend surtout de l’altitude de sa
source de production.

Nous avons donc cherché, en utilisant des
modéles numériques simples, & montrer 'im-
portance de ces parameétres, en particulier au
voisinage des discontinuités (sources, phéno-
ménes de lessivage).
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I. Principe de la détermination des temps
de séjour troposphériques a l'aide de
traceurs radioactifs

1.1. GENERALITES

Il n’est pas possible de rendre compte, & la
fois et de maniére simple, de tous les processus
d’échanges verticaux (diffusion moléculaire et
turbulente, convection, phénoménes de con-
vergence au niveau des masses d’air ...).
Comme l’on fait avant nous plusieurs auteurs
(Jacobi & André, 1960; Davidson et al., 1966;
Karol, 1966, 1970; Machta, 1966; Machta et al.,
1970; Seitz et al., 1968), nous simulerons ces
phénoménes d’échanges verticaux en utilisant
une équation de diffusion. Cette équation n’est
bien slir qu'une maniére trés simplifiée de
représenter le transport vertical des aérosols
dans ’atmosphére, puisqu’elle ne déerit pas,
en particulier, les processus intervenant &
1’échelle de la circulation générale. Elle est
cependant une approximation commode et les
coefficients de diffusion utilisés en ce cas sont
des coefficients d’échange moyens, ne dépen-
dant que de laltitude (troposphére, stratos-
phére), qui englobent l’ensemble des mouve-
ments verticaux allant de 1’échelle moléculaire
& celle de la circulation générale. (Nous négli-
gerons dans cette étude I'influence des mouve-
ments méridiens sur la répartition verticale des
aérosols.)

L’équation générale tient compte des sources
et des pertes (en supposant les pertes par lessi-
vage proportionnelles & la concentration); elle
8'écrit, dans un volume donné, de la maniére
simplifiée suivante :

2X; 1la oX, oX, eX, aX,
— =——oK,— | Uy —+uy— +u,—
ot eoz 0z ox oy oz

oX,
+’Uﬂa—‘—- (11+6A1)X1+Q{ (1)

£

avec :

x, y : coordonnées horizontales

z : altitude

X, =Xz, y, 2, t) : concentration de ’élément ¢
Uy, Uy, U, : composantes de la vitesse du vent
v, : vitesse de sédimentation

K, = K,(z) : coefficient d’échange vertical

A, : constante radioactive de 1’élément ¢

o =o(z) : masse spécifique de lair
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¢ : efficacité de lessivage, fonction du dia-
métre des aérosols (elle comprend & la fois
les phénomeénes de lessivage par capture des
aérosols au niveau du nuage — ¢ rainout »
— et par chute de la pluie — « washout » —)
(Junge, 1963b; Storebs, 1965).

A; = Az, t) : coefficient de lessivage par voie
humide (nul pour le radon)

Q,=Q (=, ¥, 2, t) : production (avec dans le cas
des descendants du radon Q,=4;_, X, ,
(x, ¥, 2, £)).

On fait intervenir le dépét sec, dans les
conditions aux limites, par lintermédiaire
d’une vitesse de déposition f.

1.2. CALCUL DES TEMPS DE SEJOUR

A. Hypothéses simplificatrices

Les auteurs ont dans tous les cas effectué
les simplifications suivantes :

— source stratifiée et
temps : @; =Q,(2)

— composante verticale du vent négligeable
devant les phénoménes d’échanges verticaux
(u, =0)

— diamétre des aérosols constant et voisin
de 0.3 u (aérosols troposphériques). D'ou :
£=1; seul intervient alors le lessivage par
« rainout » car l'efficacité de capture par la
chute de la pluie est négligeable pour des par-
ticules de cette dimension (Junge, 1963b)

— vitesse de sédimentation négligeable étant
donné le faible diamétre des aérosols (v, =0)

— coefficient de lessivage A; constant dans
le temps et dans 1’espace

— regime stationnaire : 9X /ot =0

Certains auteurs ont tenu compte des phé-
noménes d’échanges verticaux (Jacobi &
Andre, 1960; Machta, 1966; Seitz et al. 1968;
Machta et al., 1970). L’équation (1) se réduit
alors & :

indépendante du

1 @ 08X (2)
— (A + A Xy(2) + Qy(2) =0 (2)

Cependant, ils ont pour la plupart négligé
I'influence des phénoménes de diffusion et con-
sidéré :

— un volume bien mélangé (X, indépendant
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de z), étanche et sans pertes sur les parois (pas
de dépdt sec)

— une source uniformément répartie dans
le volume (taux de production moyen). D’oll
I’équation simplifiée :

Q=+ A)X, (3)

et le temps de séjour T a pour expression :
7=1/A; (par analogie et pour la ecommodité
de ’écriture, on appellera « temps de lessivage »
7; Vinverse du coefficient de lessivage). On a
donec dans le cas ot 1’on ne considére pas de
dépdt sec : T =1,.

B. Discussion

Lorsque l'on considére un dépdt sur les
parois du volume (dépdt sec), on a toujours
I'équation (3), mais A; n’a plus la méme sig-
nification et englobe & la fois le dépdt sec et
le dép6t humide. On écrira alors ’équation de
la maniére suivante :

G =+ AX, (4)

avec un coefficient A comprenant l’ensemble
des pertes non radioactives (dépdts sec et hu-
mide) et différent du coefficient de lessivage
A;. On peut ramener la troposphére & ce cas
simplifié, & condition de la considérer comme
un volume étanche, avee un dépdét au sol et
un lessivage homogéne. Il est alors possible de
calculer T au moyen de I’équation (4} en pre-
nant pour X; et @, les valeurs des contenus et
productions troposphériques.

En fait, les auteurs ont généralement calculé
des temps de séjour & différentes altitudes en
appliquant I’équation (4) & des mesures réalisées
4 des niveaux donnés (air au sol, pluies, me-
sures en altitude). Or, étant donné les phéno-
ménes d’échanges verticaux et la localisation
des sources et des phénomeénes d’élimination,
I’équation réelle d’équilibre, dans une couche
non étanche, est :

Q;+é = (A4 +A)X, (5)

avec ¢; : bilan des flux échangés.

Le calcul des temps de séjour au moyen de
I’équation (4) conduit alors & des « temps de
séjour apparents » 7, différents des temps de
séjour effectifs v dans la couche considérée. On
ne peut donc appliquer une équation d’équi-
libre de la forme (4) qu’a la condition de con-
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sidérer la troposphére dans son ensemble et
d’intégrer verticalement les profils de con-
centration pour obtenir les valeurs des contenus
troposphériques.

1.3. RESULTATS DES TRAVAUX ANTERIEURS

A. Descendants a longue période du radon

La chaine de désintégration du radon peut
se résumer :

Radon~ {fies?endants} L BOpp, L f0p; L 2Mop,
a vie courte
22a  5j 138
> 206Pb
stable

A.a. L’application de l’équation (4) aux de-
scendants & longue période du radon permet de
calculer le temps de séjour v =1/A a partir des
rapports d’activités, en le supposant indépen-
dant de 1’élément considérs :

OBi/"Pb = Jg,/(Ap; + A) (4-8)

HOPo PPl = (Ap; Ap, )/ (g + A) (Ape + A))
{4-b)

Certains auteurs ont déterminé v & partir
des valeurs du rapport 2°Po/?1'Pb ou 2°Bi/
210Ph dans Vair prés du sol ou dans les précipi-
tations (cf. Tableau 1) (L.ehmann & Sittkus,
1959; Peirson et al., 1966; Bhandari et al.,
1970).

D’autres auteurs (Burton & Stewart, 1960;
Lambert & Nezami, 1965; Nezami, 1966) ont
estimé qu’une fraction du 2Po était d’origine
stratosphérique et ils ont corrigé les valeurs
obtenues dans les précipitations (ef Tableau 1).
Lambert, en particulier, a proposé une formule
tenant compte de la croissance des activités
dans la fraction troposphérique (f;) :

BP0/ Pb = (Apy Apo) (1 — (ffe) (1~ Apo[A))/

((3g1-+ A) (Apg + A)) (4-c)

Quelques auteurs enfin (Martell et Poet,
1969; Martell, 1970; Martell & Poet 1970; Vi-
lensky, 1970) ont envisagé d’autres sources
complémentaires de ?1°Po dans la troposphére
afin d’expliquer les écarts entre les temps de
séjour calculés & partir des rapports d’activités
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Tableau 1. Principales déterminations expérimentales du temps de séjour troposphérique T, d
partir des rapports d’activités 1°Bi[*1°Pb et *19Po/*°P)

Auteur Année Méthode T Remarque
Lehmann & Sittkus 1959 Po/Pb (air au sol) 14§ équation (4)
Po/Pb (pluies) 33; équation (4)
Peirson et al. 1966 Po/Pb (air au sol) 40 j équation (4)
Bhandari et al. 1970 Bi/Pb (pluies : 0.80) 30j équation (4)
Burton & Stewart 1960 Po/Pb (pluies : 0.11} 22j correction par fraction
d’origine
Lambert & Nezami 1965 Po/Pb (pluies : 0.11) 3040 j stratosphérique
Martell 1970 Bi/Pb (air en alt.) 7-15 j e
Po/Pb (air en alt.) 20-60 j T corrige : 6 )
Vilenskiy 1970 Bi/Pb (pluies) 6] NP
Po/Pb (pluies) 39 T corrigé : 4 ]

110Bj/210Ph et 219Po/219Pb. Vilenskiy, a la suite
de mesures de ***Ra et 2°Pb dans les retom-
bées et dans les couches superficielles du sol, a
ainsi supposé plus spécialement un réentraine-
ment & partir du sol des 2°Pb, *1°Bi et ®°Po
en équilibre radioactif. Ils ont donc été ame-
nés & effectuer des corrections sur les rapports
d’activités expérimentaux pour obtenir le
méme temps de séjour (cf. Tableau 1). Cepen-
dant, les mesures effectuées par Bhandari et
al. (1970) aux Indes, et portant sur plusieurs
annédes, ont donné une valeur moyenne du
rapport 21Bif?2*Pb dans les pluies plus élevée
(r = 0.80) ce qui correspond & un temps de séjour
sensiblement plus important que les détermina-
tions précédentes (cf. Tableau 1).

Ab. Jacobi & André (1963), pour leur part,
ont tenu compte des phénoménes de diffusion
(équation 2) et du dép6t sec, sans cependant
faire intervenir la variation avec l'altitude de
la masse spécifique de l'air g; ils ont étudié sur
modéle les répartitions verticales des *°Po et
210Ph, en fonction du coefficient de lessivage
A, (étendu & toute la troposphére), pour dif-
férents profils verticaux de diffusion. En com-
parant les courbes théoriques avee le profil ex-
périmental de 21Pb obtenu par Burton &
Stewart, ils ont déduit que le temps de lessivage
7;=1/A, variait avec P'altitude entre 30 et 70
jours.

A.c. On peut enfin citer certaines détermina-
tions du temps de séjour & partir des bilans
troposphériques de 319Pb et 222Rn ou du rap-
port RaC/*%Pb. Le tableau 2 résume les ré-
sultats.

Tellus XXIV (1972),5
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B. Elément cosmogéniques

Les "Be et 3*P, produits par les rayonnements
cosmiques, ont également été utilisés pour dé-
terminer les temps de séjour dans la tropo-
sphére (Murayama, 1964). Leurs taux de pro-
duction restent dans un rapport constant et
augmentent fortement avec l'altitude (LAL et
al. 1958); leur formation a donc lieu princi-
palement dans la haute troposphére et la basse
stratosphére.

LAL et al (1960) ont calculé le temps théo-
rique d’irradiation des masses d’air ¢, & partir
du rapport de concentration R dans les pluies,
en appliquant ’équation de croissance des ac-
tivités : A (4 =Q(1 —e_lt)) et en négligeant les
phénomeénes de diffusion. On a :

R=(4,Q:/}, Q) (A—emH/(1-e7)  (6)

avec : indice (1) pour le Be et (2) pour le *2P;
A : constante radioactive; @ : taux de produc-
tion.

Sur les diagrammes représentant la distribu-
tion intégrée de la fréquence des périodes d’ir-
radiation, ils ont déterminé d’aprés la pente
des courbes un temps de séjour moyen de 45
jours.

Plus récemment, Bhandari & Lal (1970) ont
appliqué I’équation (4) & des résultats d’activi-
tés dans les pluies aux Indes et ont calculé, &
partir du rapport "Be/3?P, des temps de séjour
variant entre 40 et 120 jours.

C. Autres déterminations
Certains auteurs ont calculé des temps de
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Tableau 2. Déterminations expérimentales du temps de séjour troposphérique T, & partir des
bilans troposphériques de 21°Pb et 2:*Rn et du rapport RaC/[*'°Pb

Auteur Année Méthode T
Blifford et al. 1952

Haxel & Schumann 1955 RaC/*'Pb 1-10 j
Lehmann & Sittkus 1959

Styra 1960 bilan 219Pb et 222Rn 15
Patterson & Lockhart 1964 210Pbh/222Rn 1-7j

séjour par d’autres méthodes. C’est ainsi que
Stewart et al. (1957) ont déterminé un temps
de séjour de 30 jours au moyen des bilans de
produits de fission dans la troposphére.

Junge (1963b) a, pour sa part, calculé des
valeurs théoriques de 7, en considérant unique-
ment les phénoménes de lessivage (rainout). Il
a trouvé (en fonction des hauteurs moyennes
de pluie, des densités de nuages et de la taille
des particules) des temps de séjour compris
entre quelques jours dans les basses couches
et quelques dizaines de jours en altitude.

Machta et al. enfin, au moyen de modeéles
de simulation numérique reposant sur l’équa-
tion de diffusion (K, =4 ou 12 m?/s) et com-
portant un profil de lessivage décroissant avec
Paltitude, ont calculé le temps de « demi-
élimination : 6 » de produits injectés de maniére
discontinue & différentes altitudes. (8, temps au
bout duquel la concentration initiale est divisée
par un facteur 2, bien que différent du temps
de séjour 7 tel que nous I'avons défini, reste
cependant du méme ordre de grandeur que 7).
Les valeurs de 8 ainsi calculées sont comprises
entre 4 et 70 jours pour des éléments injectés
entre 1 et 10 km d’altitude.

1.4. CONCLUSION

Les temps de séjour expérimentaux varient
donce entre quelques jours et guelques mois
selon les éléments étudiés, 1’origine des mesures
(mesures moyennes ou individuelles; mesures
dans l'air ou dans la pluie) et les hypothéses
simplificatrices introduites dans les calculs. Les
auteurs, négligeant en général les phénoménes
d’échanges verticaux et la localisation des
processus d’élimination, ont considéré un temps
de séjour troposphérique commun pour tous
les aérosols. Afin d’expliquer les écarts con-
statés entre les temps de séjour calculés & par-
tir d’éléments différents (219Bi; 21°Po), ils ont

Y

été conduits & envisager des sources complé-
mentaires de ?1°Po dans la tropospheére.

Nous avons montré que le 2'°Po présent dans
la troposphére ne provenait que du 2'Pb pré-
sent dans 1’air (Marenco & Fontan, 1972). Nous
pensons que les temps de séjour des aérosols
dans la troposphére sont variables et dépen-
dent de leur altitude de formation, et que les
écarts sont accentués par le fait que 'on ne
calecule que des temps de séjour apparents
lorsque ’'on applique ’équation d’équilibre (4)
a des résultats de mesures individuelles, loca-
lisées dans le temps et dans 1’espace.

Nous avons donc voulu montrer 'influence
de ces divers paramétres et nous avons étudié
la variation des temps de séjour troposphéri-
ques, en utilisant des modéles numériques re-
posant sur l’équation (1). (Nous avons & ce
sujet préeisé qu’il s’agissait d’une facon simpli-
fiée d’aborder un probléme complexe. Les temps
de séjour ainsi considérés comprennent a la
fois les pertes par dépét humide et celles par
dépb6t sec et doivent étre considérés a 1’échelle
de la circulation générale).

II. Modéles numériques

11.1. PRINCIPE DES MODELES

Les solutions analytiques de I’équation (1)
n’existant que dans des cas simples, nous avons
utilisé une résolution numérique selon un schéma
de calcul implicite mis au point par Adroguer
(1970) et Birot (1971). Le principe consiste &
remplacer 1'équation classique aux dérivées
partielles par une équation aux différences
finies. On limite, selon les cas, le systéme & une
dimension (altitude z en régime stationnaire)
ou & deux dimensions (altitude z et temps ¢ en
régime dépendant du temps). L’atmosphére
est divisée en couches horizontales ol sont
connues les valeurs du coefficient d’échange et
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de la densité de 'air. On détermine & la limite
de chaque couche une valeur approchée de la
quentité échangée verticalement, & partir des
teneurs dans les couches voisines.

Lorsque l’'on veut représenter 1’évolution en
fonction du temps, on définit un réseau de
plans verticaux de pas Af et on résoud le
systéme de proche, en prenant comme condi-
tion initiale dans chaque plan la solution cal-
culée dans le plan précédent.

Nous avons appliqué ces modéles aux trois
groupes d’éléments suivants, en les considérant
fixés sur des aérosols de diamétre moyen
(e=1):

— descendants & longue période du radon
(#1°Pb, 21°Bj, 21°Po)

— éléments cosmogéniques ("Be, 32P)

— éléments stables (injectés & une altitude
variable)

A. Régime indépendant du temps
On a alors I’équation différentielle :

1 2 ()
(—);{Q(Z)K (z )—’} = (4+ My(2)) Xy (2) - @4f2)
avec :
Aj(z) : coefficient de lessivage fonction de
T’altitude (nul pour le radon)
Q(z) : taux de production

fonction de l'altitude (éléments cosmo-
géniques et stables)

0 (radon)

Ay-1 X _1(2) (descendants du radon)

Les conditions aux limites exprimant le flux
au sol ¢, par :

— le dégagement au sol dans le cas du ra-
don : ¢,=—E, avec E : taux de dégagement
du radon

— ot le dépot sec au sol des éléments solides :

= Blo(2)X (2)} 2o

avec f : vitesse de dépdt des aérosols, définie
au voisinage du sol pour le niveau d’altitude
h, pris en général égal & 1 m.

B. Régime independant du temps
L’équation générale s’écrit dans ce cas :

aX,

oX, ,=_1_i{ g}
(, 250 elz) z(Z) (z,)

= (M + Az, 8) Xi(2, 8) + Qylz, t)
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Les autres conditions gardant la méme forme
que précédemment, avec Xz, t), Q= 1),
A(z, t) et E(t) dépendant du temps.

II1.2. DESCRIPTION DES MODELES

A. Conditions opératoires

Atmosphére : Nous avons envisagé un schéma
simplifié d’atmosphére, limité & 40 km d’alti-
tude avec une tropopause fixe & 11 km, et uti-
lisé la variation verticale de la masse spécifique
de lair g(z) correspondant & Datmosphére
standart internationale (Lepas & Roche, 1965).
Nous avons d’autre part considéré comme étage
de lessivage la couche nuageuse moyenne
comprise entre 2 et 6 km d’altitude (Bricard,
1959; Seitz et al., 1968).

Coefficient d’échange : Les coefficients d’échange
moyens K,, considérés dans la littérature
(Davidson et al., 1966; Machta, 1966; Machta
et al., 1970; Karol, 1966, 1970; Feely & Seitz,
1970; Seitz et al. 1968), sont de I’ordre de :

— 3 m?/s dans la troposphére
— 0.1 m?/s dans la stratosphére.

Nous avons utilisé dans nos modéles un pro-
fil (figure 1) tenant compte des transitions au
voisinage du sol et de la tropopause (Jacobi &
Andre, 1963; Machta, 1966; Karol, 1970; Birot,
1971), En l'absence d’informations plus pré-
cises, nous le considérerons & titre indicatif
pour la schématisation des mouvements verti-
caux.

Nous avons aussi, dans les expériences nu-
mériques, introduit des valeurs différentes de
K, dans la troposphére (K,=1 ou 10 m?%js)
(Machta et al., 1970) de fagon & étudier 1’in-
fluence de I’amplitude de ces mouvements. Nous
n’avons pas toujours indiqué les résultats, qui
vont toujours dans le méme sens, afin de ne
pas alourdir la présentation de ce travail.

Sources : Nous avons envisagé une source de
radon localisée au sol et selon les modéles :
uniforme (K =0.4 at/cm®s) ou hétérogéne
(E =0 sur les océans, et =1 at/cm® s sur les
continents) (Jacobi & Andre, 1963).

Nous avons utilisé dans le cas des éléments
cosmogéniques la répartition verticale des taux
de production pour le 45° paralldle (latitude
moyenne) (LAL et al., 1958). D’autre part, une
étude statistique de nos résultats dans l’air &
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(m)
Fig. 1. Variation du coefficient d’échange vertical
K, avec I'altitude z. (a) et (c) profils extrémes con-
sidérés; (b) profil moyen.

Toulouse nous a conduits & prendre une valeur
de 59.4 pour le rapport des taux de production
des "Be et **P (rapport minimum d’activités :
"Be/3?P =16).

Nous avons simulé enfin linjection d’un

élément stable & une altitude variable Z;, en
prenant :

Q) = 1 at/s (z=2,)

0 at/s (2% 7))

Conditions aux limites : On traduit donc la
capture des éléments solides, par le sol ou la
végétation, au moyen d'une vitesse de déposi-
tion : #=0.2 em/s & 1 métre du sol (Peirson &
Keane, 1962; Peirson & Cambray, 1965; Cham-
berlain & Chadwick, 1966; Seitz et al., 1968;
Karol, 1970; Davidson et al., 1966; Feely &
Seitz, 1970).

Nous avons d’sutre part choisi une valeur
nulle (Karol, 1970) pour les concentrations &
I'infini, cette condition s’appliquant dans nos
modéles & la derniére couche (40 km), donec
assez loin de la tropopause pour ne pas intro-
duire de perturbation notable.

Enfin, en régime dépendant du temps, nous
avons toujours considéré une atmosphére ini-
tialement vide d’éléments.

B. Modéles expérimentaux

Nous avons utilisé dans notre étude trois
types de modéles.

Modéle (1) : Il permet, en régime indépendant
du temps et avec une source plane ou stratifide
(production uniquement fonction de I'altitude
z), d’étudier l'influence des mouvements verti-
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caux, du dépét sec, de 1'étage de lessivage et de
P’altitude d’injection.

Modéle (2) : Ce modéle a pour but d’étudier,
dans le cas du radon et de ses descendants,
Pinfluence d’une discontinuité de dégagement.
Nous avons pour cela considéré un schéma
simplifié de circulation {déplacement zonal des
masses d’air autour du globe) et adapté le
« régime dépendant du temps » en considérant
un profil de vent constant avec l'altitude (5
m/s) et en faisant varier avec le temps le taux
de dégagement du radon (nul sur les océans
et de 1 at/em?s sur les continents) de fagon &
simuler le passage successif, le long du 45°
paralléle, sur :

— 5000 km de mer (Océan Atlantique)
— 8000 km de terre (Europe—Asie)

— 9000 km de mer (Océan Pacifique)
— 5000 km de terre (Amérique)

Aprés un nombre suffisant de cyecles, cor-
respondant chacun & une rotation autour du
globe, on obtient un régime d’équilibre et on
étudie alors les variations des temps de séjour
apparents, par rapport & la discontinuité
« Océan Atlantique — Europe ».

Modéle (3) : Enfin, pour étudier V'influence des
discontinuités dues au lessivage, nous avons
simulé en « régime dépendant du temps », pour
une source plane ou stratifiée, un lessivage
complet et discontinu dans I’étage de lessivage :
2-6 km d’altitude. On étudie ainsi, au voisinage
de la discontinuité, la variation des temps de
séjour apparents en fonction du temps.

ITI. Expériences numériques sur modéles

I11.1. INFLUENCE DES DIFFERENTS
PARAMETRES EN REGIME STATIONNAIRE
L’intégration dans une colonne troposphéri-
que verticale, des profils de concentration per-
met de calculer les temps de séjour troposphéri-
ques & partir des résultats moyens d’activités.

A. Descendants du radon

A.a. Lessivage étendu @ toute la troposphére.
Lorsque V'on envisage les conditions de la lit-
térature (lessivage homogéne dans toute la
tropospheére, pas de dépot sec : f =0), on vérifie
bien sur les modéles (figure 2, courbe A) que

Tellus XXIV (1972),5
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Fig. 2. (régime stationnaire, lessivage étendu &
toute la troposphére). Variations, en fonction du
temps de lessivage 7;, des temps de séjour tropo-
sphériques 7 tirés des rapports d’activités entre les
descendants du radon : 19Bj/s1%Ph (1) et 20Po/
310Ph (2) — dans diverses conditions de dépdt sec
au sol (4) §=0; (B) f=0.2 ecm/s; et pour différents
coefficients d’échange troposphérigques K, (a) 1
mifs; (b) 3 m?/s; (¢) 10 mi/s.

{es temps de séjour, calculés & partir des rap-
ports d’activités 21°Bi/119Pb et 219Po/319Ph, sont
égaux au temps de lessivage 7; et indépendeants
des échanges verticaux (K, égal & 1, 3 ou 10
m?/s).

Lorsque I'on introduit un dépét sec au sol
(8=0.2 cm/s & 1 métre de hauteur), les temps
de séjour calculés & partir des rapports 31°Bj/
10Ph et 219Po/319Pb deviennent différents et
diminuent (figure 2, courbes B); les valeurs de
7 calculées & partir du rapport 30Po/319Ph
sont supérieures & celles tirées du rapport
110Bi/*1°Pb. La variation du coefficient d’échange
troposphérique (K,=1, 3 ou 10 m?/s) n’a
d’influence sensible (t décroissant pour K,
augmentant) que dans le cas des temps de
séjour tirés du rapport 2°Po/21°Pb et pour les
valeurs élevées du temps de lessivage (v, su-
périeur & 50 jours). La considération d’un dé-
pot sec au sol a done pour effet d’abaisser la
valeur du temps de séjour qui devient alors
fonction de 1’élément considéré.

A.b. Lessivage limité a une zone d’altitude. Les
processus de lessivage sont en fait localisés
principalement dans 1’étage nuageux; étant
donné l'ordre de grandeur de la vitesse des
échanges verticaux, on ne peut pas considérer
le lessivage comme homogéne. Nous avons done,
en plus du dépét sec au sol, considéré également
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Fig. 3. (régime stationnaire, lessivage limité & une
zone d'altitude : 2-6 km, dépét sec au sol §=0.2
cm/s). Variations, en fonetion du temps de lessivage
7;, des temps de séjour troposphériques T tirés
des rapports d’activités entre les descendants du
radon : 319Bj/31%Ph (1) et ¥MWPo/'1°Pb (2), pour dif-
férents coefficients d’échange troposphériques K,
(a) 1 m¥/s; (b) 3 m?s; (¢) 10 m3/s.

un coefficient de lessivage égal & A; entre 2 et
6 km d’altitude et nul ailleurs.

Lorsque 'on déduit les temps de séjour des
rapports d’activités, on constate que les cour-
bes de variation de v sont encore plus distinctes
(figure 3), les valeurs de r calculées & partir du
rapport 319Po/21%Pb étant toujours supérieures
& celles calculées & partir du *9Bi/*''Pb (fac-
teur 1.8 pour K, =3 m?/s). En effet, les profils
de concentration sont différents (figure 4) pour
les 219Pb et ?1°Bi d'une part (présence d’'un
maximum en altitude) et le *¥Po d’autre part
(répartition toujours croissante avec l'altitude),
ce qui conduit & des pertes par lessivage dif-
férentes.

La localisation des processus de dépots sec et
humide a donc pour résultat d’accentuer les
différences entre les temps de séjour, calculés
a partir de chacun des rapports d’activités, car
4 la fois les pertes par dépdt sec et celles par
lessivage dépendent des éléments considérés.
L’intensité des échanges verticaux (K, compris
entre 1 et 10 m?/s), si elle n’affecte pas beau-
coup les profils de répartition verticale dans le
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Fig. 4 (régime stationnaire, lessivage limité a une
zone d’altitude : 2-6 km, dépdt sec au sol §=0.2
cm/fs, K, troposphérique =3 m?(s). Variations avec
I'altitude z des répartitions verticales d’activité X
des descendants du radon (3°Pb, 219Bi, #19Po), pour
un temps de lessivage 7, de 30 jours.

cas des ®9Pb et 21°Bi, agit par contre sur celui
du 2°Po et par conséquent sur le rapport 210Po/
210Ph. L’augmentation du coefficient d’échange
troposphérique (figure 3) réduit, ici aussi,
I’écart entre les valeurs de t calculées & partir
de chaque rapport d’activité.

Il est possible, également, de déterminer des
temps de séjour & partir de chacun des éléments
(6quation 4) en éliminant donc l'influence des
pertes par désintégration. Etant donné que les
temps de séjour dépendent des éléments con-
gidérés, les valeurs de 7 calculées & partir du
rapport #'Po/?1Pb ne correspondent pas en
fait exactement & celles tirées du 2°Po. On
caleule directement le temps de séjour, au
moyen de chaque élément, en considérant la
relation :

P =AX (7)

avec : X : contenu troposphérique
P : ensemble des pertes (dépdts sec et
humide)

Dans le cas des descendants du radon, les
contributions stratosphériques sont néglige-

ables et : P=(Q —1X); avec @ : production
troposphérique.
On a done :
X X
P @-AX)
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Fig. 5 (régime stationnaire, lessivage limité 4 une
zone d’altitude : 2-6 km, dépot sec au sol f=0.2
cmfs, K, troposphérique =3 m?/s). Variations, en
fonction du temps de lessivage 7,, des temps de
séjour troposphériques 7, calculés & partir des rap-
ports d’activités et des bilans troposphériques
d’éléments, dans le cas des descendants du radon
(210Pb, 219Bi, 21°Po) et des éléments cosmogéniques
("Be, %2P),

On constate (figure 5) que les temps de
séjour obtenus & partir des éléments différent
nettement entre eux et augmentent respective-
ment pour les *Pb, 219Bi et 2!°Po. C’est ainsi
que pour un rapport moyen 2°Po/21°Pb de 0.16,
correspondant & une valeur de 7; d’environ 30
jours, les temps de séjour sont de :

— 21 jours ave le 21°Pb

— 26 jours avec le 219Bi (ou le 21°Bi/?*1*Pb)
— 47 jours avec le 1°Po/?1°Pb

— 52 jours avec le 2°Po

B. Eléments cosmogéniques

L’application du modéle précédent (lessivage
entre 2 et 6 km; dép6t au sol : §=0.2 cm/s, K,
troposphérique égal & 3 m?/s) aux "Be et P
permet de caleuler les temps de séjour & partir
du rapport d’activité 7Be/szP ou des bilans de
chaque élément. On constate (figure 5) qu’ils
sont nettement supérieurs & ceux obtenus avec
les descendants du radon et que l'utilisation
du rapport "Be/**P conduit & des valeurs de
sensiblement plus élevées que celles données

Tellus XXTIV (1972),5
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Fig. 6 (régime stationnaire, lessivage limité & une
zone d’altitude : 2-6 km, dép6t sec au sol §=0.2
em/s, K, troposphérique =3 m?/s). Simulation d’in-
jection d’un élément stable & une altitude donnée
Z,. Variations, en fonction de Paltitude d’injection
Z,, des fractions F de pertes par dépdt sec (1) et
humide (2) et du temps de séjour 7(3), pour un
temps de lessivage de 30 jours.

par les éléments eux-mémes. On a ainsi pour
7,=30j:

=120 j & partir du "Be/3*P
94 j avec le "Be
109 j avec le 2P

En effet, les arrivées stratosphériques ne
sont plus dans ce cas négligeables (®0) et
les pertes (lessivage, dép6t sec et désintégra-
tion) ne sont pas égales & la production tropo-
sphérique. Les valeurs de 7, calculées & partir
du rapport d’activité des contenus troposphé-
riques Be/**P, ne correspondent pas & celles
des éléments.

D’autre part, en raison de la période relative-
ment courte du 3P (14,45 j) et de la variation
accuseé avec I'altitude des taux de production,
la perte par désintégration, lors du transport
vers une zone d’élimination, est plus impor-
tante pour le 3P que pour le "Be. Aussi, le
temps de séjour mesuré avec le 3*P devient-il
supérieur & celui obtenu avec le 7Be, dés que
le temps de lessivage 7; devient grand devant
la période du 32P. On vérifie bien qu’il ne faut
utiliser que des éléments dont la période soit
plus grande ou du méme ordre de grandeur que
les temps de séjour mesurés.

C. Eléments stables

L’injection d’un élément stable & une alti-
tude variable Z; permet d’étudier l'influence
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Fig. 7 (régime stationnaire, lessivage limité & une
zone d’altitude : 2-6 km, dépdt sec au sol §=0.2
cm/s, K, troposphérique =3 m?/s). Variations com-
parées, en fonction du temps de lessivage 7;, des
temps de séjour troposphériques T calculés avec :
(i) des éléments stables injectés & diverses altitudes
Z,; (ii) les descendants du radon (?*°Pb, 21°Bj, #1°Po)
et leurs rapports d’activités; (iii) les éléments cos-
mogéniques (“Be, 3?P) et leur rapport d’activité.

de l'altitude de formation, dans les conditions
opératoires précédentes (lessivage limité entre
2 et 6 km; B =0.2 em/s; K, =3 m?/s).

On constate (figure 6) que le temps de séjour
troposphérique (courbe 3) augmente avec 1’al-
titude d’injection Z; et que les proportions
respectives de pertes par lessivage (courbe 2)
et par dép6t sec (courbe 1) dépendent égale-
ment de Z;. C’est ainsi que le dépdt sec sera
prépondérant pour un élément injecté prés du
sol (82 % dans l’exemple considéré) alors que
ce sera le lessivage (85 %) pour un produit in-
jecté au niveau de la tropopause.

On calcule le temps de séjour 7 & partir du
bilan troposphérique (équation 7). La figure 7
présente la variation de v en fonction du temps
de lessivage t;, pour différentes altitudes d’in-
jection. On constate que le temps de séjour aug-
mente avec l'altitude d’injection Z; et le temps
de lessivage 7;, et varie ainsi, pour 7, =30 j, de
15 jours pour un élément injecté prés du sol &
environ 100 jours pour un élément injecté
prés de la tropopause (figure 7).
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Fig. 8 (régime stationnaire, lessivage limité & une
zone d’altitude : 2-6 km, dépdt sec au sol §=0.2
emfs, K, troposphérique=3 m?fs). Discontinuité
de dégagement du radon. Variations en fonction
de la distance X, & la discontinuité ¢ Océan Atlan-
tique-Europe » et pour un temps de lessivage 7,,
de 30 jours : (i) du temps de séjour troposphérique
apparent 7, au-dessus du continent (calculé & par-
tir des rapports d’activités 9Po/210Pb (1) et 21°Bi/
210Pb (2)); (ii) du rapport (3) entre les valeurs des
temps de séjour 7,(1)/7,(2).

Si 'on compare les courbes de variations de
temps de séjour, obtenues pour les éléments
radioactifs, aveec le réseau précédent déter-
miné pour les éléments stables, on observe
pour chaque radionucléide une « altitude ap-
parente » de formation, correspondant approxi-
mativement au « centre de gravitd » de la
courbe des taux de production. Cette altitude
apparente est d’environ 9 000 m pour le 7Be,
5 000 m pour le °Po, 1 500 m pour le 219Bj et
1 000 m pour le 2°Pb. Pour les 2*Pb et *1°Bi
(surtout formés dans les basses couches & par-
tir du radon) et pour le "Be (produit principale-
ment dans la haute troposphére) ces altitudes
correspondent bien & la position des sources.
Le 21°Po, par contre, a une source (*'°Bi) répar-
tie dans toute la tropospheére (centre de gravité
situé a l'altitude moyenne de 5 000 m) et il est
finalement représentatif de ’ensemble de la
troposphere.

Ces résultats ne sont pas en contradiction
avec les valeurs de 7 de I'ordre de 1 & 2 mois
obtenues avec les produits de fission originaires
de la stratosphére; il faut en effet considérer
que leur injection dans la troposphére est un
phénoméne saisonnier (printemps) donc dis-
continu, et que le temps de séjour diminue
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rapidement au fur et & mesure de leur mélange
dans Yair troposphérique, jusqu’a une valeur
constante représentative d’une altitude moyenne
(4 & 7 km) (Junge, 1963a).

D. Conclusion

Nous pouvons finalement tirer de ces résul-
tats les conclusions partielles suivantes :

Le dépét sec et la limitation du lessivage &
une tranche d’atmosphére ont une influence
importante sur les temps de séjour. Les pertes
variant avec l’altitude de formation des élé-
ments, il en résulte que les temps de séjour dif-
férent selon les produits considérés. L’augmen-
tation de l'intensité des échanges verticaux a
pour effet d’atténuer les différences observées
entre les temps de séjour obtenus avec chacun
des éléments. Enfin, I'utilisation des rapports
d’activités pour calculer les temps de séjour
ne conduit qu’a des valeurs de 7 approchées.

II1.2. INFLUENCE DES DISCONTINUITES

Les répartitions horizontales de concentra-
tion ne sont pas en fait toujours uniformes, en
raison de la discontinuité des sources (dégage-
ment du radon & la surface des continents) et
des phénoménes de lessivage. Nous avons done
étudié la variation du temps de séjour au voisin-
age des discontinuités pour déterminer les écarts
introduits par I’application de l’équation (4),
formulée dans le cas d’une atmosphére strati-
fie en régime indépendant du temps.

A. Discontinuité de dégagement du radon

Nous avons étudié sur le modéle (2) le cas
d’arrivée sur I’Europe d’air océanique, dans les
conditions opératoires précédentes. Au bout
d’un nombre suffisant de rotations autour du
globe, le régime devient stationnaire en chaque
point et I'on détermine a partir des rapports
d’activités 21°Bi/?1°Pb et 219Po/21°PD, les temps
de séjour apparents 7, au-dessus du continent,
en fonction de la distance & la mer X, (vitesse
horizontale constante de 5 m/s) (figure 8).

On constate que les temps de séjour 7, di-
minuent et se distinguent considérablement en
fonction de 1’éloignement X,; On passe ainsi
{pour T, =30 jours) de valeurs de 36 et 52 jours,
respectivement & partir des rapports ?°Bi/
0Ph et 21°Po/?2YPb au niveau de la cote, &
des valeurs de 15 et 45 jours & 4 000 km sur le
continent. L’apport de 21°Pb et de *°Bi ré-
cemment formés dans les basses couches modifie
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Fig. 9 (régime dépendant du temps, lessivage limité
& une zone d’altitude : 2-6 km, dépdt sec au sol
8 =0.2 cm/s, K, troposphérique : 3 m?fs). Influence
d’une discontinuité de lessivage (durée : 8 jours)
sur la détermination, en fonction du temps, des
temps de séjour apparents 7,, tirés des rapports
d’activités : 210Po/?1Pb (1) et 219Bi[210PD (2).

en effet trés sensiblement les rapports d’acti-
vités et I’application des équations (4-a) et
(4-b) conduit & des différences encore plus im-
portantes dans les valeurs des temps de séjour.

B. Discontinuités dues au lessivage

Les perturbations atmosphériques sont en
fait limitées dans le temps et le coefficient de
lessivage A; est & la fois fonction de z et de 2.
Nous avons done simulé (en régime dépendant
du temps : modéle (3)) une discontinuité de
lessivage, en considérant successivement un
coefficient A; dans la couche de 2 & 8 km :

— A; =(1/30) jour—!, durant un temps assez
long pour atteindre le régime stationnaire

— A;=1 s!, pendant une durée de 8 jours
(durée moyenne d’existence des perturbations)
(Queney, 1959)

— et enfin A; =0 le reste du temps.

Un tel modéle est évidemment trés schéma-
tique. Il a pour but de mettre en évidence
l'influence d’une discontinuité dans le lessivage
sur la détermination des temps de séjour appa-
rents, calculés & partir de résultats isolés dans
le temps et dans 'espace.

Lorsque V’on étudie la variation dans le temps
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des temps de séjour apparents, calculés & par-
tir des rapports d’activités des contenus tro-
posphériques (*19Bif31°Pb, #1°Po[31¢Pb), on con-
state qu’ils évoluent différemment au voisinage
de la discontinuité (figure 9), la décroissance
étant la plus accusée pour les valeurs de 7,
tirées du rapport ¥°Bi/*°Pb.

On obtient ainsi, & la fin du lessivage, des
temps de séjour apparents de 15 et 52 jours
respectivement avec les rapports *°Bi/**Pb et
310Pg/s10Ph,

Si 'on considére non plus les contenus tro-
posphériques mais les répartitions verticales
des rapports d’activités et que 1’on calcule &
chaque altitude les temps de séjour apparents
en négligeant les flux, les différences sont en-
core plus accusées (figure 10). Quatre jours
aprés la fin du lessivage, les valeurs de 7, ob-
tenues & partir des rapports 1Bi/*''Pb et
3110P/219PYh sont respectivement de 13 et 65
jours & 5 km d’altitude.

C. Conclusion

L’application, au voisinage des discontinui-
tés, d'une équation d’équilibre du type (4),
formulée pour un volume bien mélangé en
régime indépendant du temps, accentue en-
core plus les différences observées entre les
temps de séjour obtenus avec les éléments. Les
temps alors déterminés sont en fait des temps
de séjour apparents qui peuvent dans les con-
ditions choisies différer (pour les valeurs dé-
duites des rapports *19Bj/31°Pb et *°Po/1°Pb)
d’'un facteur 3 au-dessus d’'un continent, 4
aprés un lessivage, ou 5 pour les valeurs cal-
culées en altitude en négligeant les flux, les
différences étant encore plus accusées si les
divers phénoménes sont combinés.

Pour déterminer des valeurs correctes et
représentatives du temps de séjour, il est done
nécessaire de considérer les valeurs tropo-
sphériques moyennes intégrées dans le temps et
dans Pespace.

Conclusion

Cette étude sur modéles numériques montre
qu’il n’est pas possible de négliger les mouve-
ments verticaux et de définir un temps de
séjour troposphérique commun & tous les
aérosols. En effet, étant donné les phénoménes
d’échanges et la localisation des processus de
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Fig. 10 (régime dépendant du temps, lessivage li-
mité & une zone d’altitude : 2-6 km, dépdt sec au
sol #=0.2 cmfs, K, troposphérique =3 m?/s). Dis-
continuité de lessivage (durée : 8 jours). Variations
avec laltitude z des temps de séjour apparents 7,
calculés & partir des rapports entre les activités en
altitude des descendants du radon : 210Po/?1%Pb (1)
ot 219Bi/21°Pb (2), quatre jours aprés la fin du lessi-
vage.

dépbts sec et humide, le temps de séjour d’un
élément dépend de l'altitude de sa source.
D’autre part, d'importantes modifications dans
les répartitions verticales des concentrations
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se produisent au voisinage des discontinuités
de dégagement ou de lessivage, et il est néces-
saire, pour calculer des temps de séjour au
moyen d’une équation d’équilibre simplifiée,
de considérer les valeurs moyennes des mesures
intégrées dans le temps et dans l’espace. On
constate alors que les temps de séjour tropo-
sphériques augmentent avec ’altitude de forma-
tion des éléments et la période des phénoménes
de lessivage, cependant que les écarts diminuent
lorsque s’accélérent les échanges verticaux.

Les modeéles, appliqués aux descendants du
radon & longue période et aux éléments cosmo-
géniques, montrent qu’ils sont représentatifs :

— pour le 21°Pb et le 21°Bi d’éléments produits
dans la basse troposphére

— pour le *°Po d’éléments formés dans
I’ensemble de la troposphere

— et pour le "Be d’éléments créés dans la
haute troposphére.
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U3VYEHUE BPEMEHU NPEBLIBAHUA ASPO30JEN B TPOIIOCOEPE YNCJEHHBIMHI
METOIOAMU

B coBpemenHo#t TexHmYecKoll IuTepaType AiA
00BACHEHNA PACXOKICHUN B BeJIMYMHAX BPEMEH
KHUBHH JIOJITOKUBYIINX INPOAYKTOB paclaga
pamoHa OBLIO INPERNONOMEeHO HAJMUYME OO0~
HUTEJNBHHIX MCTOYHUKOB 2oPo. UsyueHme Bpe-
MeHM TIpeGHIBAHMA aspos3odell B Tpomocdepe
YHCIEHHBIMM METOJAMM B NPHUMEHEHHMH K IIpO-
AyKTaM pacnajga pagoHa (*1°Pb, 219Bij, 219Po) n
K KOCMOTeHHHM 3jemeHTaM {"Be, 2P), nmokasu-
BAeT, YTO Henb3A npeHefperaTs HU BINAHHEM
3QeKTOR BePTHHAIBHOTO OGMeHa, HH JIOKAIH-
3anMeit yHaNAKIIMX MPONEcCOB (BHIMLIBAHHE
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ocajKaMi, CyXoe oOcamjeHHe) U 4YTO BpeMA
AU3HA a3PO30JF BABUCMT B OCHOBHOM OT BHi-
COTHI, Tfie OH o6pasyercA. BoJee Toro, mpu pac-
CMOTPEHHM BAKHOCTM MCTOYHHKOB HJIM CTOKOB
29pO30JA JJIA ONpeJieleHNA BPEMEHH MX IIpe-
GeiBaHMA B Tpomocdepe, cieayeT HOXIEPKHYThH
HeoOX0XUMOCTh OCpeXHeHMsA JAHHHX N3MepeHni
BO BPEMEHU M B IpOCTpaHcTBe. [JesaeTcA BHBOX,
yro *°Pb m 2Bi xapaxrepHsl HJIA HuMHeN
Tponocdeps, 210Po — anm Beelt TpomocepH
"Be — niis BepxHeit Tporrocgeph.



