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ABSTRACT

Radioactive elements of various origins ("Be, 32P, #98r, 219Pb, 210Po) have been measured
at Toulouse in South-Western France, for several years (1965 to 1969) in ground-level
air with samplings of short duration. (1 to 4 days), as well as in precipitations and air
in altitude. The study of results shows the very important influence of precipitation
scavenging processes upon the variations of activity. As concerns *°8r, the periodical
variation connected with the exchanges between the stratosphere and the troposphere
is confirmed, but it is shown that the increase recorded for "Be and %?P in spring and
summer, in ground-level air, is due to the variation in the precipitation scavenging
processes and not to contributions from the stratosphere. In the case of 21°Pb, moreover,
the origin of the air mass must be taken into account. The *Sr/’Be ratio, allowing to
eliminate the influence of scavenging, is quite suitable to characterize the air coming
from the stratosphere, but no evidence is found, in ground-level air, of any relation
with the possibilities of downward influx from the stratosphere. As concerns the
"Be/*?P ratio, the results show the existence of a seasonal variation (maximum in
winter) likely due to vertical exchange processes. An important discrepancy is noticed
between the theoretical and experimental values of this ratio. The results obtained at
Toulouse are in good accordance with those found at the same latitude, but a compari-
son between the measurements obtained in various stations tends to prove that the
vertical exchanges are decreasing in summer above the oceans. The vertical distribution
of the 210Po/?0Pb ratio, deduced from the measurements in precipitations, leads, for the
vertical exchange coefficient Kz, to values of about 3 to 6 m?/s, and for the scavenging
coefficient A, (air-layer between 2 and 6 km), to values of about 1/30 to 1/40 d—1. Lastly,
studies by simulstion on models confirm the influence of the proeesses of precipitation
scavenging and vertical exchanges.

Introduction

L’étude des éléments radioactifs en suspen-
sion dans Dlair a fait progresser de maniére
appréciable nos connaissances en physique de
TPatmosphére et permis, en particulier, d’avoir
une vue plus exacte sur les phénomeénes de circu-
lation. générale (zonale, méridienne, verticale),
les échanges entre les divers réservoirs (stratos-
phére—troposphére; échanges interhémisphéri-
ques), les phénomeénes d’élimination dans la
tropospheére (lessivage, dépot sec) et les temps
de séjour des aérosols dans la troposphére et la
stratosphére.

On a cependant tiré des conclusions parfois
hitives de mesures trop générales ou avancé

des hypothéses sans avoir les éléments pour
pouvoir les vérifier, et des polémiques diverses
se sont engagées. On a par exemple signalé pour
le "Be une variation périodique annuelle présen-
tant une certaine analogie avec celle obtenue
pour les produits de fission; la plupart des
auteurs ’ont reliée aux arrivées stratosphériques
et en ont déduit des pourcentages d’air venant
de la stratosphére. On a utilisé les produits de
fission pour étudier les échanges stratosphére—
troposphére et on a conclu que les transferts
étaient principalement discontinus. On a aussi
envisagé des sources complémentaires de 219Po
dans l'air et corrigé les valeurs des temps de
séjour troposphériques obtenus.

Nous avons choisi de mesurer simultanément
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5 éléments ("Be, 32P, ®°Sr, 210Pb, 219Po), ayant
des origines et des périodes différentes, en
réalisant pendant plusieurs années des préléve-
ments dans Pair, continus et de courte durée par
rapport & ce qui avait été généralement fait
précédemment. Nous avons interprété les varia-
tions d’activité en appliquant, en particulier aux
résultats expérimentaux, des méthodes numsé-
riques de traitement (corrélations) et en procé-
dant parallélement & des expériences de simula-
tion numérique sur modsles. Ces mesures
jointes & celles d’autres auteurs nous permettent
ainsi de préciser ou de discuter un certain
nombre de conclusions.

I. Rappel des travaux antérieurs

Les éléments que nous avons étudiés sont
d’origines diverses. Le %8r est un produit de
fission & longue période (29 ans). Apres les essais
nucléaires de grande puissance de 1962, sa
concentration moyenne dans I’atmosphére a
décru jusqu’en 1967 — malgré diverses explo-
sions francaises et chinoises de faible puissance
entre 1964 et 1966 — le contenu de I’hémisphére
nord restant toujours supérieur & celui de I’hé-
misphére sud. A partir de 1967, des explosions
chinoises plus importantes {chaque année entre
1967 et 1970} ont périodiquement relevé son
niveau d’activité dans I’hémisphére nord, mais
ce n’'est qu’aprés 1968 (essais frangais impor-
tants) que les teneurs dans I'’hémisphére sud ont
rejoint celles de I’hémisphére nord. En dehors
des périodes d’explosion récente, il est essentielle-
ment contenu dans la stratosphére qui se com-
porte comme un réservoir vis & vis de la tropos-
phére ol I'on observe une variation périodique
annuelle marquée d’activité (maximum de prin-
temps), lide aux échanges stratosphére—tropos-
phere. L’étude des répartitions spatiales dans
la stratosphére et de leur évolution dans le
temps a permis de caractériser les grands traits
de la circulation générale dans la stratosphére
(Machta, 1957; Krey, 1967) et de mettre en
évidence des phénomeénes de descente rapide
d’air stratosphérique dans la troposphére, aux
latitudes moyennes, par des bréches dans la
tropopause liées aux courants-jet (Danielsen,
1968; Staley, 1960, 1962). Lambert (1963), &
partir des résultats d’activité (f global) dans
T'air au niveau du sol (étude de la fréquence et
de I'amplitude des pics), a conclu & la prédo-
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minance de ces échanges discontinus dans les
transferts entre la stratosphére et la tropos-
phére.

Les "Be et 3*P sont des éléments cosmogéni-
ques & moyenne période (respectivement 53.7 et
14.45 j). Leurs taux de production restent dans
un rapport constant {60) et augmentent avec la
latitude et surtout ’altitude (Lal et al., 1958;
Peters, 1959). La production stratosphérique,
intégrée sur une colonne verticale d’air, devient
prépondérante aux moyennes et hautes latitu-
des, ce qui n’est pas le cas pour la production
troposphérique, I’augmentation vers les poles de
la production. étant alors compensée par I’abais-
sement de la tropopause.

De nombreux auteurs ont signalé ’existence
d’une variation périodique de "Be dans lair
au niveau du sol, avec un minimum d’hiver et
un maximum vers la fin du printemps et en
6té (hémisphére Nord), I'amplitude et la posi-
tion du maximum variant avec la latitude
(Thomas et al., 1970). L’explication de cette
variation différe selon les auteurs mais deux
grandes tendances se dégagent. Quelques auteurs
sont d’avis que le "Be mesuré dans les basses
couches est principalement d’origine troposphé-
rique. Les uns font intervenir des causes pure-
ment météorologiques, avec les phénoménes de
lessivage par les préeipitations (Cruikshank et
al., 1958) et la variation des échanges verticaux
dans la troposphére (Aegerther et al., 1966). Les
autres I'expliquent par la variation du taux de
production troposphérique, lide au déplacement
saisonnier de la tropopause (Walton et Fried,
1962). Cependant, la grande majorité des
auteurs, tout en reconnaissant la formation
importante de "Be dans la troposphére et I'influ-
ence éventuelle des facteurs précédents, attribue
'augmentation. de printemps et d’été dans les
basses couches aux apports d’air stratosphé-
rique (estimations allant de 20 a 609 pour la
contribution. en "Be) dus & Vélévation de la
tropopause & cette époque et aux arrivées rapi-
des (Gustafson et al. 1961; Parker 1962;
Schumann et Stoeppler 1963; Peirson, 1963;
Bleichrodt et Abkoude, 1963b; Noskin, 1969;
Thomas et al., 1970; Gopalakrishnan, 1970;
Rangarajan et Gopalakrishnan, 1970). Leur rai-
sonnement repose en général sur la similitude
de variation au printemps des concentrations
moyennes du "Be et des produits de fission &
longue période. Si les déterminations de "Be
sont relativement nombreuses dans l'air, celles
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de ¥P sont par contre bien plus rares et éparses,
étant donné les faibles activités a détecter, et
rien de caractéristique pour les variations de cet
élément n’a encore été mentionnd. Il faut signa-
ler également, & c6té de la source naturelle, la
formation artificielle de "Be et 32P lors d’essais
nucléaires importants (Drewinsky et al., 1964;
Bleichrodt et Abkoude, 1963a; Allkofer et al.,
1966). Cependant, étant donné les périodes
radioactives relativement courtes des "Be et 32P
et les temps de séjour troposphériques, cette
production n’a pas d’effet important ou pro-
longé dans les basses couches de la troposphére.

Enfin, les 21°Pb et 21°Po sont les descendants &
longue période du radon diffusant du sol dans
Patmosphére.

222 IS .
Rn YT {descendants & vie courte}->

3

210 —>210[3] — 210 ——> 206
Pb 22a Bi 57 Po 638 Pbstaﬂ

Le dégagement du radon est prépondérant sur
les continents (1 at/cm?. s) et négligeable sur les
mers, et sa concentration dépend des conditions
de stabilité. Elle est en moyenne bien plus élevée
dans les basses couches au-dessus des terres
(10-1° & 10-? ci/m3) et décroit rapidement avec
P’altitude (fonction exponentielle). Le source de
radon étant plus importante dans I’hémisphére
nord, étant donné 1’étendue supérieure des
continents, on vérifie bien que la concentration
moyenne du 2YPb y est également supérieure
(Patterson et Lockhart, 1964; Peirson et al.,
1966). Les mesures dans I’air de la basse tropos-
phére montrent en général l'existence d’une
variation périodique caractéristique, avec un
maximum de concentration en hiver. Les au-
teurs I'ont attribué a la variation de la source
(radon), fonction des conditions locales de sta-
bilité et de l'origine des masses d’air (Peirson
et al.,, 1966; Joshi et al.,, 1968, 1969, 1971;
Gopalakrishnan, 1970).

Bien que de nombreuses déterminations du
210Po (et du rapport 21°Po/?1Pb) aient été réali-
sées dans le monde, on trouve cependant trés
peu de mesures réguliéres de cet élément dans
Tair. La principale détermination, réalisée par
Peirson (de 1962 a 1965), indique que le 2°Po
suit les variations du 29Pb car on ne constate
pas de variation caractéristique du rapport
210Pg/210Ph, sauf aux printemps 1962 et 1963
oi1 'on observe une augmentation de ce rapport.
Peirson reprend I’hypothése de formation arti-
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ficielle de 219Pb lors des explosions nucléaires de
1962 et attribue cette augmentation a des arri-
vées stratosphériques de 219Po issu du 21°Pb
artificiel. Divers auteurs ont ainsi envisagé des
sources complémentaires de 29YPo dans lair
(sources fossile, tellurique, stratosphérique, ar-
tificielle) principalement pour expliquer les dif-
férences entre les temps de séjour calculés &
partir des rapports 2'°Bi/*1'Pb et 2!°Po/21'Pb
(Mattson, 1970; Martell et Poet, 1969, 1970;
Martell, 1970; Vilensky, 1970; Poet et al., 1972).
Nous avons montré (Marenco et Fontan, 1972a,
19725) qu’il n’en est rien. en fait, tout au moins
dans le Sud-Ouest de la France, et que le 21°Po
est bien d’origine naturelle et provient de la
désintégration du 2°Pb présent dans l'air. Feely
et Seitz (1970) et Krey (1969) ont, par ailleurs,
montré que la formation artificielle de 21°Pb,
que l'on avait cru mettre en évidence dans la
stratosphére, n’était finalement pas confirmée.

En ce qui concerne les répartitions verticales
de ces éléments dans I'atmosphere, il existe bien
moing de mesures, particuliérement dans la
tropospheére. On constate que le "Be,le 32P, et le
%08y surtout, sont en concentrations bien plus
élevées dans la stratosphére que dans la tropos-
phére ol leurs activités assez variables augmen-
tent en moyenne avec Paltitude. Pour les 21°Pb
et 21'Po, la différence entre les deux zones est
bien moins accusée. On observe enfin des rap-
ports d’activité "Be/3?P et 21°Po/?%Pb souvent
proches des valeurs d’équilibre dans la stratos-
phére (étant donné les temps de séjour impor-
tants) et des rapports trés variables mais généra-
lement plus faibles dans la troposphére.

II. Expériences & Toulouse

Nous avons réalisé durant plusieurs années
des mesures de "Be, 2P, °Sp, 210Po et 21°Pb, &
Toulouse dans le Sud-Ouest de la France, en
nous efforcant de réduire les temps de préléve-
ment et d’augmenter la préeision des analyses.
Nous avons ainsi analysé ces éléments de 1965 &
1969 (& partir de 1966 pour les 32P et °°Sr) de
maniére continue dans ’air au niveau du sol,
avec une durée moyenne de prélévement de 2
jours (1 & 4 j). Nous avons par ailleurs mesuréen
1966 et 1967 ces diverses activités dans les
précipitations & Toulouse (Lacombe, 1968),
chaque pluie étant analysée individuellement.
Nous avons procédé en 1967 & des mesures si-
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multanées dans l'air de stations d’altitude (Pic
du Midi : 3 000 m) et de plaine (Tarbes : 200 m)
{Marenco et al., 1967; Crozat, 1969). Enfin nous
avons réalisé en 1968 et 1969 plusieurs profils de
répartition verticale de ces mémes éléments
dans la troposphére (collection par avion)
(Julian, 1970).

Dans chaque cas, des prélévements importants
ont été effectués afin d’augmenter la précision
des mesures (turbines & fort débit : 600 m3/h
pour les prélévements dans 'air au niveau du
sol; pluviomsétre de 42 m? pour la collection des
précipitations; capteurs & gros débit : 1 500 kg/h
pour les mesures en altitude). Les activités col-
lectées sur les filtres ou contenues dans les eaux
de pluie ont été analysées selon des méthodes
déja présentées, avec des séparations et purifi-
cations chimiques poussées (Marenco et al., 1968).
Chaque activité a été ensuite détectée au moyen
de détecteurs & trés faible bruit de fond et la
pureté des sources contrélée par décroissance
radioactive, et par spectrométrie y de plus dans
le cas du “Be. Les rendements chimiques ont
été déterminds & chaque analyse, en utilisant
des traceurs radioactifs (2¢Po, 858r) et des entrai-
neurs étalonnés (isotopes stables). Cependant,
étant donné les teneurs souvent importantes de
Pair au niveau du sol & Toulouse en plomb et
phosphore stables (pollutions urbaine et in-
dustrielle), dont les quantités collectées sur les
filtres augmentent la proportion d’entraineurs
ajoutés dans Panalyse, mnous avons mesuré
parallelement les concentrations dans lair des
plomb et phosphore stables afin de corriger la
gravimétrie des analyses.

I1 faut souligner I'intérét des prélévements de
courte durde qui permettent d’une part une
meilleure définition des conditions météorologi-
ques lors de la collection (masse d’air ...), done
la possibilité de traitements statistiques, et
d’autre part de réduire les erreurs commises
dans le calcul des 210Po et 22P. Il est nécessaire
en offet, pour ces deux éléments, de procéder a
des corrections pour tenir compte de la forma-
tion de 210Po ou de la décroissance du 3?P pen-
dant la durée du prélévement, en supposant
les activités constantes dans I’air pendant tout
le prélévement. Nous avons appliqué aux résul-
tats des méthodes de traitement statistiques
(Marenco et Fontan, 1972a), en recherchant en
particulier l’existence de pics dans les courbes
de cross-corrélation lindaire (fonctions filtrées)
en fonction du temps (méthode de Panofsky) et
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Fig. 1. Profil vertieal de coefficient d’échange vertbi-
cal K, considéré dans les modsles; (a) et (c) valeurs
troposphériques extrémes; (b) valeur troposphérique
moyenne.

en calculant les régressions linéaires mensuelles.
Etant donné les transformations mathématiques
effectudes sur les résultats (découpage, filtrage),
il en résulte un certain étalement dans les varia-
tions d’activité dont l'effet est de diminuer la
résolution des pics et d’abaisser la valeur absolue
des coefficients de corrdlation, ce dont il faut
tenir compte dans leurs critéres d’estimation.
Afin de pouvoir décomposer les phénoménes
souvent complexes et dégager linfluence des
divers paramétres, nous avons mis au point des
modéles de simulation numérique, reposant sur
I’équation classique de diffusion, permettant de
simuler en régime stationnaire ou dépendant du
temps les échanges verticaux, les phénoménes
de lessivage, le dép6t au sol, la variation de
production. avec laltitude ... (Marenco et
Fontan, 197256). On limite en général I'étude &
une dimension verticale (atmosphére allant
jusqu’a 40 km) et on considére une zone de
lessivage (coefficient A;) comprise entre 2 et
6 km, un coefficient de dép6t §=0.2 em/s et
une tropopause située & 11 km. Nous avons par
ailleurs utilisé un profil vertical de coefficient
d’échange Kz (Fig. 1) tenant compte de Ia
couche limite planétaire (Birot, 1971) et de la
tropopause, avec un coefficient d’échange
moyen dans la troposphere variable (de 1 & 20
m?2/s) et un coefficient de ’ordre de 0.4 m?/s dans
la stratosphére.

Enfin, nous avons simulé les diverses sources
des éléments en considérant, pour les "Be et 32P
la répartition verticale des taux de production
correspondant au 40° de latitude, et pour les
80Qr, 210Ph ot 219Po des formations eontinues ou
discontinues selon les modéles envisagés.
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I1I. Variations dans ’air au niveau du sol

IIX.1. VARIATIONS MENSUELLES

A. Résultats a Toulouse

Les figures (2) et (3) présentent les variations
mensuelles des activités et rapports d’activité
("Be/**P; 8r/’Be; 3*19Po/20Pb). Nous avons
porté entre septembre 1965 et aolt 1966 les
valeurs mensuelles de *°Sr mesurées & Ispra en
Ttalie (Hasl, 1966 & 1970) représentatives de
celles de Toulouse (résultats pratiquement iden-
tiques par la suite).

On constate 1’existence de variations périodi-
ques trés marquées dans le cas des °°Sr, "Be et
32P et plus irrégulidres pour les 219Po et 210Pb.
On retrouve cependant le plus souvent, pour
tous les éléments sauf le *°8r, les mémes irrégu-
larités de variation (pics d’activité concordants)
correspondant assez bien & l'inverse du temps
de pluie (durée des précipitations & Toulouse).

Les variations moyennes du 8r sont trés
accusées (facteur 15) avec un minimum en hiver
(décembre) et un maximum de printemps (mai—
juin). Les variations de cet élément, et surtout
celles du rapport *°Sr/’Be, témoignent des ar-
rivées d’air stratosphérique; on remarque que
leur effet dans les basses couches débute dés la
fin de I'hiver et augmente progressivement au
printemps, ce qui peut traduire soit que les
échanges eux-mémes augmentent de I’hiver au
printemps (liés & 1’élévation de la tropopause),
soit qu’ils se produisent surtout au début de
cette période (liés aux ruptures de tropopause) et
que les phénomeénes de transport vertical moyen
dans la troposphére sont relativement lents.

La variation périodique des "Be et %P est
bien moins marquée (facteur 2 pour le "Be et 3
pour le 22P); par ailleurs, les fortes valeurs se
poursuivent jusqu'en septembre—octobre alors
que le °°Sr a complétement décru. Le rapport
d’activité "Be/?P présente également une varia-
tion périodique mais différente cependant de

IS

celle du rapport *8r/"Be; mis & part quelques
irrégularités en 1969, dues & un décalage dans
les cyecles saisonniers, on observe en général
de fortes valeurs en hiver puis une décroissance
jusqu’a 'automne.

Enfin les variations des 2*Po et *°Pb, pério-
diques mais différentes de celles des éléments
précédents, sont a rapprocher de celle de la
fraction d’air continental (fraction mensuelle du

A

temps out 'on observe & Toulouse des masses
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Fig. 2. Variations, dans ’air au niveau du sol a
Toulouse, des activités mensuelles et des fractions
mensuelles de temps de pluie (¥,) et d’air continen-
tal (F,).

d’air d’origine continentale), surtout dans le
cas du 21°Pb qui la suit trés bien. Ceeci explique
que le rapport 21'Po/?Pb, souvent élevé en
hiver, suive assez bien l’'inverse de la variation
de la fraction d’air continental.

L’étude des corrélations entre les activités et
les rapports mensuels confirme que, pour les
rapports ?Sr/"Be et 21°Po/?19Pb, c’est 1’élément,
dont la source est la plus variable (*°Sr et 21°Pb)
qui impose ses variations. Dans le cas du rap-
port “Be/3*P, la relation étroite existant avec
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Fig. 3. Variations des rapports mensuels d’activité
dans I'air au niveau du sol & Toulouse.

Iinverse du 2*P peut provenir de la variabilité
plus grande de cet élément, en raison de sa
période plus courte.

En résumé, on pourrait croire sur le simple
examen des variations périodiques d’activité,
plus ou moins en phase, que les augmentations
des "Be et 32P au printemps et en été sont duesa
des apports stratosphériques. En fait, trois
constatations s’opposent & une telle conclusion :

— la différence dans les variations périodiques
(existence de fortes valeurs de "Be et 2P alors
que le *°Sr a complétement déeru);

— lamplitude de variation du **P supérieure
a celle du "Be (en effet une introduection stratos-
phérique ne peut qu’amener relativement plus
de "Be que de 32P);

— la variation du "Be/*?P sans relation avec
celle du °8r/"Be caractéristique des apports
stratosphériques.

Il est done délicat de tirer une conclusion sur
les apports stratosphériques avec le seul examen
des variations mensuelles d’activité.

Tellus XXVI (1974), 3

391

En ce qui concerne les ?1°Po et 2'Pb, on ne
retrouve pas de variation périodique aussi nette
que celles mesurées par les auteurs cités précé-
demment, ni le maximum important en hiver.
Il semble qu’interviennent surtout les phéno-
ménes de lessivage et P'origine de la masse d’air.

B. Comparaison avec d’autres stations

Il est intéressant de comparer les résultats
moyens obtenus & Toulouse avee ceux de divers
auteurs durant la méme période. On constate
que, sur un méme paralléle, les variations
périodiques de *°Sr sont trés semblables; mais
si les activités sont toujours trés voisines pour
les différentes stations continentales (Hasl,
1972) (Toulouse; Ispra en Italie; New York et
Sterling aux TUSA), la variation est moins
aceusée pour les stations océaniques (Charlie;
Delta). On observe ainsi en hiver des activités
équivalentes dans toutes les stations alors qu’en
ét6 les activités des stations océaniques sont 2 &
3 fois plus faibles.

Ce résultat, qui s’oppose 3 certaines constata-
tions montrant des activités plus fortes au-des-
sus des océans (Nguyen Ba Cuong, 1971), se
répéte chaque année de mesure. Il serait pos-
sible de l'attribuer & des phénomeénes de lessi-
vage (ou de dépdt) plus importants au-dessus
des océans (pluies, embruns); cependant, le fait
qu’en hiver on trouve & peu prés les mémes con-
centrations, dans les stations océaniques et con-
tinentales, montre que la différence est plutét
due & un phénoméne saisonnier. L’hypothése de
descentes stratosphériques, plus importantes au-
dessus des continents que des océans, semble
trés improbable. Il est par contre possible d’ex-
pliquer ces différences par le blocage, en été au-
dessus des océans, des produits arrivant des
couches supérieures de la troposphére, & cause
de l'inversion de température présente en été
au-dessus de la mer (Byers, 1959). Ce phéno-
méne de blocage est atténué ou détruit au-
dessus des continents du fait de la turbulence
thermique. En ce qui concerne le "Be, les mesu-
ros effectudes & Brunswick (51° N} en Allemagne
(Kolb, 1970) montrent des activités en général
voisines de celles obtenues & Toulouse entre
1965 et 1969. Ceci prouve que les variations
moyennes de cet élément sont dues 4 des phéno-
ménes & moyenne ou grande échelle, plutot
qu’a des phénomenes locaux.
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Fig. 4. Variations, dans I’air au niveau du sol, des concentrations de *Sr : USAf(moyenne des stations
« Sterling, Virginia » et « New York ») d’aprés (HASL, 1972). Atlantique (moyenne des stations « Charlie
Ocean Station » et « Delta Ocean Station ») d’aprés (HASL, 1972). Europe (moyenne de Toulouse et Ispra)

d’apres (HASL, 1966 & 1970).

II1.2. ETUDE DE CORRELATION

Les mesures fines réalisées dans I’air au niveau
du sol & Toulouse nous permettent d’étudier les
relations existant entre les activités et divers
parametres, au moyen de diagrammes de cross-
corrélation (Marenco et Fontan, 1972a), en
opérant sur des fonctions ¢ filtrées » pour élimi-
ner leffet des phénoménes & grandes périodes
(supérieures & 2 mois).

Activités
On constate que les éléments sont tous bien
corrélés entre eux mais & des degrés divers

Tableau 1. Coefficients de stricte corrélation
lindaire entre les activités et avec l'indice de pluie

QOSr 7Be 32P 210P0 210Pb

Indice

de

pluie —0.140 -0,230 -0,180 -0,200 —0,300
908r +0,458 +0,326 +0,171 +0,142
Be +0,763 +0,359 +0,438
s2p +0,373 +0,379
210Po +0,554

(Tableau 1). (I1 est surtout significatif de con-
sidérer les valeurs relatives des coefficients
plutét que leurs valeurs absolues qui sont abais-
sées par les diverses transformations mathéma-
tiques.)

L’existence de corrélations nettes entre tous
les éléments signifie que leurs variations dépen-
dent vraisemblablement de mémes phénoménes,
cependant que les divers degrés obtenus mont-
rent bien 'influence des sources :

— trés bonne corrélation entre les éléments de
méme origine (Be et 3*P) ou (*°Po et 21°Pb);

— corrélation minimale entre les éléments de
sources trés différentes (2°Sr et 21°Po et surtout
903r et 219Pb); les "Be et 2P, dont la source est
plus répartie dans l’atmosphére, ayant avec les
autres éléments des corrélations intermédiaires.

Rapports d’activité

Les relations existant avec les principaux
rapports d’activité confirment les résultats ob-
tenus avec les valeurs mensuelles moyennes :

~— 98r/"Be trés bien corrélé avec le °°Sr et
anticorrélé avec les "Be et 32P;

— "Be/32P trés bien anticorrélé avec le 3*P
mais pas du tout relié au "Be;

Tellus XXVI (1974), 3
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— 210Po/210Ph bien corrélé avec le 299Po et
trés bien anticorrélé avec le 210Pb;

— 98r/"Be et "Be/3?P pas du tout reliés.
Ces résultats confirment bien que les variations
des "Be et *’P ne sont pas du tout relies aux
arrivées stratosphériques puisque ni leurs acti-
vités ni leur rapport ne sont corrélés avec le
rapport °°Sr/"Be.

Phénoménes de lessivage

On obtient des anticorrélations accentuées
entre les activités et les paramétres indicatifs
des phénoménes de lessivage, I'indice de pluie
représentatif des jours de pluies (Tableau 1)
donnant en l'occurence les relations les plus
nettes. On constate que la relation la plus accu-
sée est obtenue pour le #1°Pb. En effet & Tou-
louse les phénomeénes de lessivage sont générale-
ment associés aux perturbations océaniques, ce
qui se traduit de différentes maniéres sur le
210Pb .

1. abaissement de l’activité par lessivage (de
la méme fagon pour tous les éléments);

2. abaissement de la concentration moyenne
liée & I’origine océanique de l'air;

3. abaissement éventuel du taux de dégage-
ment du radon (terrains mouillés) se traduisant
par la diminution dans les basses couches du
210Ph d’origine continentale récente.

Les rapports d’activité sont eux indépendants
des phénoménes de lessivage, sauf ceux compor-
tant le 21°Pb, car les effets 2. et 3. particuliers au
210Pb ge font alors sentir.

Ceci confirme l'influence trés importante des
phénomeénes de lessivage sur les variations
d’activité dans ’'air des basses couches, ce qui
explique la corrélation existant entre les élé-
ments malgré des sources souvent trés différen-
tes.

Masses d’air

Les relations existant entre les activités et la
nature ou I'origine des masses d’air traduisent en
fait U'influence des phénoménes de lessivage ou
la variation des sources.

C’est ainsi que les masses d’air plus leasivées
(air polaire ou arctique; air océanique; masses
d’air dépressionnaires) sont anticorrélées avec
les activités et qu’inversement les masses d’air
peu lessivées (air continental; air anticyclonique)
leur sont assez bien relides.

Dans le cas du 21°Pb les relations sont encore
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plus accusées (air polaire; air continental ou
océanique) du fait de la variation de la source de
radon. (faible sur les terrains gelés ou sur les
océans; forte sur les continents.)

Les rapports d’activité ne sont pas en général
reliés & ces différentes masses d’air, car ils éli-
minent 'influence des phénoménes de lessivage;
cependant, dans le cas o1 la source varie (cas du
210Ppb) ou de celui d’une différence de périodes
entre les éléments (cas des éléments cosmogéni-
ques), on observe une relation avec certaines
masses d’air. On constate ainsi que le rapport
20Po/219Ph est trés bien corrélé avec les masses
d’air d’origine maritime, et que le rapport
"Be/*?P est assez bien relié aux masses d’air
polaires (ou arctiques), ce qui peut provenir —
comme nous le montrons dans une autre publi-
cation. (Marenco & Fontan, 1973) — de phéno-
ménes de stabilité verticale de I’air ou de subsi-
dences.

Enfin, on ne met pas en évidence de relation
nette entre les activités des éléments ou leurs
rapports et des paramétres indicatifs des descen-
tes stratosphériques (dédoublement de tropo-
pause, altitudes de tropopauses, indice cycloni-
que, présence de jot, passage de fronts froids ...)

III.3. DiscuUssION

Ces divers résultats nous permettent de tirer
des conclusions plus stires que les seules études de
variations moyennes. Les variations rapides et
accentubées des activités, en phase en général
pour tous les éléments, sont dues en grande
partie & I'influence des phénomeénes de lessivage,
ce qui explique les corrélations existant entre les
éléments malgré leurs origines différentes.

Dans le cas des ?°Sr et 21°Pb, les sources sont
localisées et susceptibles de changements im-
portants, et 1'on observe dans ’air au niveau du
sol la variation de la source (petite ou grande
échelle) modulée par les phénomsénes de lessi-
vage. Les variations des "Be et 2P ne sont pas
dues, ni en valeur moyenne ni en valeur indi-
viduelle, & des contributions stratosphériques;
la source principale de ces éléments dans l'air
des basses couches est bien la troposphére, et elle
varie bien moins dans le temps que celles des
28r et, 210 Pb. Les variations des "Be et 32P sont
done dues essentiellement aux phénomeénes des
lessivage. Lorsque l’on désire s’affranchir le
mieux possible de ces phénoménes dans 1’étude
d’un. élément, il est done particuliérement inté-
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ressant de considérer le rapport entre cet élément
et le "Be (ou le 3*P).

Le rapport *8r/’Be permet de caractériser
Pair venant de la stratosphére. Le fait que I'on
ne mette pas en évidence de relation avec les
possibilités de descentes d’air stratosphérique
(sauf peut-étre l’atténuation de certains phéno-
ménes) montre que les pics d’activité enregistrés
dans les basses couches pour le *°Sr ne sont pas
dus en général a des phénoménes discontinus
d’apport rapide d’air stratosphérique, mais
plutot & Vinfluence des phénomeénes de lessivage
et de circulation horizontale (période de rota-
tion de 10 jours). Nos résultats ne permettent
pas d’atteindre la nature méme des transferts
entre la stratosphére et la troposphére (massifs
ou progressifs lors de I’élévation de la tropo-
pause au printemps, discontinus ...). Cependant,
leur effet dans les basses couches ne se faisant
sentir que progressivement, on peut penser que,
si les processus de transfert sont discontinus, ils
restent limités & la troposphére supérieure et
que le temps de transit entre les hautes et basses
couches doit étre suffisament long pour per-
mettre & ces apports stratosphériques de diffu-
ser dans la troposphére, avant d’arriver au
niveau du sol.

Les résultats confirment, d’autre part, l'im-
portance de la source continentale dans le cas du
210Ph, Le 21°Pb mesuréd & Toulouse (situé &
300 km de la mer) est en pratique la somme de
deux composantes : une composante & grande
échelle, variant avec l’origine moyenne de la
masse d’air, et une composante locale dépendant
fortement des conditions régionales (vitesse du
vent, pluie, stabilité ...). On observe ainsi une
trés bonne corrélation entre l'activité du 21Pb
et les phénoménes de brume ou brouillard (& un
degré moindre pour le 2°Po), alors que les "Be
et 3°P présentent une certaine anticorrélation.
Ce phénoméne correspond vraisemblablement
4 Toulouse & des masses d’air stagnantes trés
continentalisées dans lesquelles les échanges
verticaux moyens sont plus faibles. Cela expli-
que que les éléments formés dans les basses
couches soient corrélés (d’autant plus que ’air
est plus continental) et ceux venant du haut
anticorrélés. Il n’apparait pas dans le cas du
98r de phénomeéne semblable, & cause de la
prépondérance des autres causes de variation
de cet élément. Le cas du 219Po est intermédiaire,
car sa formation & partir du 2°Pb est relative-
ment lente par rapport & celle du 2:°Pb & partir
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du radon; sa production intégre donc sur une
certaine échelle de temps les variations de 21°Pb
dont les changements rapides se font moins
sentir. Le *1?Po suit donec plutét les variations
& grande échelle du ?9Pb, et moins ses varia-
tions locales (sauf dans le cas d’effets locaux
trés importants et prolongés). On vérifie ainsi
expérimentalement que le ?°Po présente:

—avec les phénomeénes de lessivage ou
I'origine zonale de la masse d’air des relations
comparables & celles du "Be;

—avec lair arctique (source moyenne du
20Ph plus faible) une anticorrélation inter-
médiaire entre celle du "Be et celle du 21Pb;
et qu’il est en régle générale mieux corrélé que
les autres éléments avec le *°Pb. Afin de faire
la part entre les phénomenes de lessivage et le
changement de production troposphérique des
"Be et 3?P (li6 au déplacement saisonnier de la
tropopause) nous avons étudié les variations
de ces éléments dans Pair, par simulation sur
modéle numérique en régime dépendant du
temps. Nous avons choisi des conditions moyen-
nes d’échange (Kz troposphérique =5 m?/s) et
représenté la troposphére en tenant compte de
sa limite supérieure, d’apreés les hauteurs journa-
lidres de tropopauses relevées sur les radioson-
dages de Bordeaux (& 300 km de Toulouse),
que nous avons considérées comme représenta-
tives des variations & grande échelle (40° N).
Nous avons introduit le lessivage sous la forme
d’un coefficient journalier A, (dans la couche de
2 a4 6 km) fonction de la moyenne glissante et
retardée de l'indice de pluie (sur les 15 jours
précédents étant donné la rotation des masses
d’air). Nous avons ainsi simulé la succession
dans le temps des phénomeénes de production et
d’élimination et calculé, entre 1965 et 1969, les
moyennes mensuelles d’activité dans l’air au
niveau du sol, & partir des concentrations théori-
ques journaliéres données par les modéles. On
constate que les variations théoriques mensuel-
les, obtenues dans l'air des basses couches, cor-
respondent trés bien & celles de 'indice de pluie
mais assez peu & celles de hauteur de tropopause;
si I’on effectue la méme simulation, mais sans
faire varier la hauteur de tropopause, on obtient
dans les basses couches pratiquement les mémes
courbes que précédemment. Ce n’est plus le
cas lorsque l'on s’éléve en altitude et la variation
de production — liée & la hauteur de tropo-
pause — se fait sentir trés nettement dans les
hautes couches de la troposphére. Les varia-
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Fig. 5. Comparaison des variations d’activité mensuelles expérimentales et théoriques (simulation sur modele
de la variation des phénoménes de lessivage et de la production troposphérique; K, troposphérique : 5 m?/s).

tions d’activité des "Be et 3P dans les basses
couches dépendent donc essentiellement des
phénomeénes de lessivage.

On retrouve au niveau du sol (Fig. 5) des va-
riations périodiques trés comparables & celles
enregistrées expérimentalement; l’accord est
trés bon & tout point de vue pour le "Be mais il
n’est que qualitatif pour le *2P, car ni 'ampli-
tude de variation, ni les niveaux d’activité (trop
faibles), ne correspondent pour cet élément. Le
rapport d’activité “Be/3?P calculé ne varie que
trés peu et présente une valeur moyenne trop
élevée. Cette étude montre que les phénoménes
de lessivage ne sont pas les seuls & intervenir;
nous n’avons en particulier pas encore fait
intervenir la variation des conditions d’échanges
verticaux.

IV. Variations avec 1’altitude

Les modséles que nous avons utilisés sont un
moyen commode pour simuler les phénoménes,
mais nous sommes bien conscients qu’il s’agit
154 d’une simplification, les processus interve-
nant dans ’atmosphére étant en réalité bien
plus complexes. Cependant les résultats obtenus

Tellus XXVI (1974), 3
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donnent une représentation de ce qui se passe
en moyenne ot permettent de dégager I'influence
respective des divers phénomsénes. Lorsque 'on
étudie sur modéle, en régime stationnaire, la
distribution dans I’atmosphére des différents é1é-
ments pour des conditions moyennesd’échange
et de lessivage (Figure 6), on obtient des
répartitions verticales qui augmentent avec
l’altitude, sauf dans le cas du 21°Pbh. Dans la
troposphére, le rapport *°Sr/’Be varie trés peu,
alors que le rapport 21°Po/19Pb augmente et le
rapport "Be/*?P diminue avec I'altitude (Fig. 7).

Les mesures expérimentales dans 'air (Pic du
Midi et Tarbes; prélévements en avion) montrent
qu’en pratique les conditions réelles s’éloignent
souvent du régime stationnaire et que les profils
obtenus sont assez irréguliers. Chaque cas, cor-
respondant & des conditions expérimentales dif-
férentes, requiert en fait une analyse particu-
liére, et la statistique des mesures dans l’air en
altitude n’est pas suffisante pour permettre
d’établir des répartitions verticales moyennes
pouvant correspondre & un régime stationnaire
apparent. Cependant, on retrouve en général les
tendances mises en évidence avec les profils
théoriques. On vérifie ainsi que les activités
augmentent en moyenne avec l'altitude dans la
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Fig. 6. Simulation sur modeles (K, troposphérique :
6 m?/s; A, : 1/30 j~'). Répartition verticale des acti-
vités dans ’atmospheére.

troposphére, de maniére importante pour les
Be 3?P et ?°Sr et moins accusée pour le 21°Po
(Crozat, 1969; Julian, 1970); le 21°Pb a plutét
tendance & décroitre dans la moyenne tropos-
phére. Enfin on constate bien que les basses
couches (0-2 km) sont relativement mieux
mélangées (couche limite) et I’on observe fré-
quemment dans la zone de lessivage (2 & 6 km)
des baisses importantes d’activités.

En ce qui concerne les rapports d’activité, on
pout considérer aussi les résultats dans les
précipitations (Lacombe, 1968), représentatives
de lair en altitude, quifournissent parle nombre
de mesures réalisées une meilleure statistique.
On retrouve dans le cas du rapport °Sr/"Be
T’absence de variation systématique avec Palti-
tude dans la troposphére. Par contre, pour le
rapport "Be/??P, les résultats sont variables :

— les mesures & Tarbes (plaine) donnent des
rapports "Be/3?P supérieurs & ceux du Pic du
Midi (3 000 m);

—les profils verticaux (avion), trés divers,
montrent plutét une augmentation de ce rap-
port avec I'altitude;

— enfin, les résultats dans les précipitations
donnent dans 609 des cas des rapports "Be/32P
inférieurs ou égaux & ceux existant dans ’air au
niveau du sol; les autres cas correspondent & des
valeurs en altitude bien plus élevées.

11 est en définitive difficile de fixer pour ce
rapport une répartition verticale, car il est pos-
sible aussi bien d’avoir des profils déeroissants
avec l'altitude et correspondant au régime sta-
tionnaire, que des valeurs élevées en altitude
traduisant un régime variable dans le temps.

Les résultats sont plus réguliers par contre
dans le cas du rapport 2:°Po/*1°Pb et confirment
qu’il augmente avec laltitude. Il est méme
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Fig. 7. Simulation sur modeles (K, troposphérique :
6 m2/s; A, : 1/30 j-1). Répartition verticale des rap-
ports d’activité dans ’atmospheére.

possible d’établir, & partir des mesures dans les
pluies, une répartition verticale moyenne de ce
rapport, d’aprés ’altitude moyenne des nuages
générateurs. Nous avons pour cela considéré
T’ensemble de tous les résultats dans les précipi-
tations & Toulouse, et non pas, comme aupara-
vant (Lacombe, 1968; Marenco et Fontan, 1972«a)
les seuls cas de prélévements fractionnés de
pluies correspondant & des nuages bien déter-
minés (représentativité trop faible). La bonne
statistique des résultats dans les préeipitations
(mesures continues sur deux années) permet de
penser que l’estimation du profil moyen est
correct et que l'on peut le comparer avec les
profils théoriques donnés par les modéles en
régime stationnaire (plan source infini de déga-
gement du radon). Il y a lieu cependant de tenir
compte de la position du lieu de mesures; en
effet, Toulouse, situde & 300 km de I'océan
Atlantique, est soumise principalement aux
influences océaniques. Les valeurs moyennes du
rapport 21°Po/?1Pb, alors obtenues dans les
basses couches (et particulierement au niveau du
sol), sont donc plus élevées que celles donndes
par les modéles de simulation dans des condi-
tions de dégagement uniforme de radon (Ma-
renco et Fontan, 1972b). Les modéles plus
complexes, simulant la succession des continents
et des océans pour le 40° de latitude, montrent
ainsi que, dans des conditions moyennes
d’échange et de lessivage, la valeur du rapport
20Pg/210Ph de 0.080, obtenue a4 Toulouse dans
lair prés du sol, correspond & une valeur
moyenne sur le globe (dégagement considéré
comme uniforme) de 0.060 & 0.070.
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Fig. 8. Rapport d’activité #9Po/**Pb. Comparsison des résultats expérimentaux avec les profils obtenus par
simulation sur modsles, pour différentes valeurs des coefficients d’échange troposphériques (X, : 3, 6, 10m?/s)

et de lessivage (1/A; : 5, 10, 20, 30, 40 j).

La comparaison avec les profils théoriques
(Fig. 8) montre que la répartition moyenne dans
la troposphére du rapport 21°Po/2YPb corre-
spond & des conditions d’échanges verticaux (Kz
troposphérique de 3 & 6 m?/s) et de lessivage
(A, de 1/30 & 1/40 j—') comparables & celles en-
visagées dans la littérature. Ces conditions per-
mettent d’estimer les valeurs des temps de
séjour troposphériques, & partir des modéles de
simulation : le temps de séjour troposphérique
est de 'ordre de 45 jours pour le *19Po et il varie
de 10 & 90 jours pour des éléments injectés con-
tinuellement entre le niveau du sol et la tropo-
pause.

V. Influence des échanges verticaux

Nous avons vu que les concentrations des
éléments, dans I'air au niveau du sol, dépen-
daient fortement de la variation des sources
et des phénomeénes de lessivage, les phénoménes
de circulation horizontale intervenant aussi dans
certains cas. Cependant, il est vraisemblable que
les échanges verticaux vont avoir une influence
importante sur les variations d’activité dans les
basses couches, étant donné les répartitions des
éléments dans la troposphére. Nous ne trai-
terons ici que de l'influence des mouvements
moyens, en simulant en régime stationnaire la
variation du coefficient d’échange troposphéri-

Tellus XX VI (1974), 3

que moyen Kz. On constate que conformément
a4 ce que l'on pouvait attendre de ’allure des
répartitions verticales, les activités dans les
basses couches des "Be, 2P, *8r et ?9Po aug-
mentent avee Kz, alors que c¢’est I'inverse pour
le 2Pb (amplitude de variation plus faible)
(Fig. 9). Les rapports 21°Po/*PhL et *°Sr/"Be
augmentent et diminuent respectivement lors-
que s’accroissent les échanges verticaux. On
observe un maximum du rapport Be/3?P pour
une valeur de Kz de I'ordre de 2 m?/s; dans la
troposphére (olt Kz est en général supérieur &
cette valeur) P'augmentation de Kz entraine
donc une diminution du rapport “Be/*?P qui
passe ainsi de 54 & 40 lorsque Kz varie de 2 &
20 m?/s.

Lorsque l’on utilise ces résultats théoriques
pour interpréter les variations expérimentales, il
faut tenir compte de ce que les effets sont
masqués dans le cas des rapports 219Po/219Pb et
98r/’Be, car la variation des sources de Sr et
210Pb est prépondérante. Il est par contre pos-
sible d’expliquer qualitativement la -variation
périodique du rapport "Be/**P, ol les sources
sont bien moins variables, par la diminution du
coefficient d’échange troposphérique en hiver
(augmentation du rapport), ce qui concorde
avec ce que 'on connait de la variation de ce
coefficient au cours de 1'année. C’est ainsi que,
dans les modéles de simulation (Seitz et al.,
1968; Machta et al., 1970), les auteurs conside-
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Fig. 9. Simulation sur modsles (A, : 1/30 j=1). Variations des activités et rapports d’activité, dans l'air au
niveau du sol, en fonetion du coefficient d’échange troposphérique moyen X,.

rent généralement des valeurs de Kz de I'ordre
de 3 m?/s en hiver et de 6 & 10 m?/s en été (con-
vection thermique). Un tel effet n'est pas
contredit par les variations d’activité, observées
& Toulouse, montrant ’augmentation des *°Sr,
"Be ot 32P, au printemps et en été, et la diminu-
tion & cette époque du 2Pb (le 2°Po étant
intermédiaire). Cependant, la variation des
échanges verticaux ne saurait expliquer seule
I'amplitude de variation du rapport ‘Be/*?P, &
moins de considérer pour Kz une variation telle
qu’elle semble peu probable. 11 est vraisemblable
que les phénomeénes intervenant en régime tran-
sitoire sont aussi responsables de la variation du
rapport "Be/*?P, en raison notamment de la
différence de comportement des "Be et 2P due
4 leurs périodes radioactives différentes.

V1. Discussion

Nous avons montré, & ’aide de mesures fines
de divers éléments, que ’augmentation des "Be

et 32P, au printemps et en été, n’était pas due &
des apports stratosphériques. Cetite conclusion
s’oppose en particulier & celle tirée par Rangara-
jan et Gopalakrishnan (1970) de mesures rela-
tivement courtes (préldévements de 7 jours) réa-
lisées pendant une année & Bombay (18° N); ces
auteurs observent des variations trés proches
pour les "Be et 13°Cs durant toute l’annde
(maximum de printemps) et concluent & une
contribution stratosphérique en “Be variant de
25 & 609%. En fait, la concordance des variations
de "Be et *’Cs aux faibles latitudes ne suffit
pas & prouver lexistence de tels apports. En
effet, il est reconnu que les arrivées stratosphé-
riques se produisent principalement aux latitu-
des moyennes (jet stream lié au front polaire);
étant donné la répartition des activités (maxi-
mum pour le “Be et les produits de fission & ces
latitudes), celles-ci vont se comporter comme un
réservoir vis & vis des faibles et hautes latitudes.
On observe done, de part et d’autre (régions
tropicales et polaires), la variation des échanges
méridiens, modulée par les conditions locales de
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lessivage et d’échanges verticaux. Il est donc
normal d’observer des variations équivalentes
pour ces deux séries d’éléments, dans les régions
polaires (Thomas et al., 1970) et dans les régions
tropicales (Rangarajan et Gopalakrishnan, 1970).
Le décalage des maxima, existant dans l'air des
basses couches aux moyennes latitudes, se
retrouve aussi bien dans nos mesures & Toulouse
(42° N) que dans celles de Thomas (46° N) et
de Kolb (51° N). Il existe cependant une con-
tribution stratosphérique résultant des échan-
ges continus durant toute l'année & travers
la tropopause, mais elle est relativement
constante; une étude sur modeéle, dans des condi-
tions moyennes (tropopause & 11 km; Kz tropos-
phérique de 6 m?/s; Kz stratosphérique de
0,4 m?/s; A égal & 1/30 j—1) permet de la chiffrer
a environ 5% pour le 32P et 159 pour le "Be,
dans Pair au niveau du sol. Les variations des
"Be et 3?P dans I’air des basses couches sont donc
dues & la combinaison des phénomenes de lessi-
vage et d’échanges verticaux dans la tropos-
phére.

Notre étude montre un désaccord manifeste
entre les valeurs moyennes du rapport "Be/*?P
calculées & l'aide des modsles et celles déter-
minées expérimentalement. On enregistre ainsi
a Toulouse, entre 1966 et 1969, une valeur
moyenne du rapport d’activité "Be/*?P de
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Tordre de 30 dans I'air au niveau du sol, et
pouvant varier entre 38—40 en hiver et environ
24 en autommne. Les résultats de la simulation
numérique sur modéles en régime stationnaire
donnent une valeur moyenne de ce rapport
d’environ 52 (Kz : 6 m?/s; A, : 1/30 j-2). Il passe
de 54 & 40 lorsque Kz varie de 2 4 20 m?fs
(Ay : 1/30 j-1) et de 59 & 34 lorsque A; passe de
1/100 & 1/5 j-* (Kz : 6 m?/s). Méme si le régime
stationnaire n’est jamais strictement réalisé dans
Patmosphére, il est cependant possible de trou-
ver un régime stationnaire apparent, représen-
tant en valeur moyenne les conditions d’échange
et de lessivage. Or, on constate que les valeurs du
rapport d’activité "Be/**P obtenus théorique-
ment sont toujours bien supérieures aux résul-
tats expérimentaux moyens. Méme dans le
cas ol l'on prend des conditions de lessivage
trés intenses, on approche & peine de la valeur
34 pour le rapport Be/3?P, et ces conditions sont
incompatibles avec les niveaux d’activité des
"Be et 32P ainsi qu’avec les valeurs expérimen-
tales moyennes du rapport 21°Po/?9Pb. L’expli-
cation de ce désaccord réside en fait, comme
nous le montrons dans une autre publication
(Marenco et Fontan, 1973), dans une sous-
estimation de l’efficacité de production du 3P,
les courbes de répartition verticale des taux
d’étoiles nucléaires restant inchangées.

REFERENCES

Aegerter, S., Bhandari, N., Rama & Tamhane, A. S.
1966. “Be and 3%P in ground level air. Tellus 18,
212.

Allkofer, O. C., Fox, J. M. & Simon, M. 1966. Be-7
im radioaktiven fallout. Afomkernenergie 11, 515.

Birot, A. 1971. Contribution & I’étude de la diffusion
du radon et des aérosols dans la troposphére.
Theése de doctorat n® 428, Toulouse.

Bleichrodt, J. F.& Van Abkoude, E. R. 1963a.
Artificial Be-7 in the lower stratosphere. J. Geo-
phys. Res. 68, 4629.

Bleichrodt, J. F. & Van Abkoude, E. R. 19635. On
the deposition of cosmic-ray-produced Be.-7.J.
Geophys. Res. 68, 5283.

Byers, H. R. 1959. General meteorology. McGraw-Hill,
New York, 51.

Cruikshank, A. J., Cowper, G. & Grummitt, W. E.
1956. Production of 7Be in the atmosphere. Canad.
J. Chem. 34, 214.

Crozat, G. 1969. Contribution & I’étude de la répar-
tition wverticale des éléments radioactifs & vie
longue dans I’atmosphére. Theése de spécialité,
Faculté des Sciences de Toulouse.

Danielsen, E. F. 1968. Stratospheric-tropospheric

Tellus XXVI (1974), 3

exchange based on radioactivity, Ozone and po-
tential vorticity. J. dim. Se. 25, §02.

Doury, A. & Bourgeon, P. 1966. Les retombées
radioactives en France apres la seconde explosion
nucléaire chinoise. Processus de transferts atmos-
phériques. Rapport CEA-R 3020.

Drevinsky, P. J., Wasson, J. T., Couble, E, C. &
Dimond, N. A. 1964. "Be, 2P, 3P and 3%8:
stratospheric concentrations and artificial produe-
tion. J. Qeophys. Res. 69, 1457.

Feely, H. W. & Seitz, H. 1970. Use of Lead-210 as a
tracer of transport processes in the stratosphere.
J. Geophys. Res. 75, 2885.

Gopalakrishnan, S. 8. 1970. Levels and variations
of atmospheric radioactivity in surface air.
Proceedings of National Symposium on Radiation
Physics, Trombay, Nov. 24-47, 521.

Gustafson, P. F., Kerrigan, M. A. & Brar, S. S. 1961.
Comparison of Be-7 and Cs-37 radioactivity in
ground-level air. Nature 191, 454.

Hasl (1966 & 1970) (Euratom joint nuclear research

centre, Ispra Establishment, Quarterly report).
Quarterly report, USAEC, New York.



400

Hasl 1972. ?°Sr Concentrations in surface air (1965~
1969). Hasl-249 (Appendix) C-43.

Joshi, L. U. & Mahadevan, T. N. 1968, Seasonal
variations of radium D (Lead-210) in ground level
air in India. Health Physics 15, 67.

Joshi, L. U., Rangarajan, C. & Gopalakrishnan, 8. S.
1969. Measurement of Lead-210 in surface air
and precipitation. Tellus 21, 107.

Joshi, L. U., Rangarajan, C. & Gopalakrishnan, S.
S. 1971. Investigations on %°Pb concentrations
in various regions of India. Health Physics 20, 665.

Julian, A. 1970. Etude des différents dispositifs de
prélevement en altitude des aérosols. These de
spécialité, Faculté des Sciences de Toulouse.

Kolb, W. 1970. Jahreszeitliche Schwankungen der
’Be, #Mn und Spaltprodukt-Konzentrationen der
bodennahen Luft. Tellus 22, 443.

Krey, P. W. 1967. Strontium-90 concentrations and
stratospheric transport. J. Geophys. Res. 72, 2987.

Krey, P. W. 1969. *°Sr and 2°Pb in the upper strato-
sphere. HASL-207, USAEC, New York.

Lacombe, 4. P., 1968. Contribution & I’étude de la
radioactivité des précipitations. Thése de spécia-
lité, Faculté des Sciences de Toulouse.

Lal, D., Malhotra, P. K. & Peters, B. 1958. On the
production of radioisotopes in the atmosphere by
cosmic radiation and their application to meteoro-
logy. J. Atmos. Terr. Phys. 12, 306.

Lambert, G. 1963. Sur Vaspect discontinu des trans-
ferts entre la stratosphére et la troposphére. C. B.
Acad. Sc. 256, 4064.

Machta, L. 1957. The nature of radioactive fallout and
its effect on man. US Government Printing Office,
‘Washington D.C., 141.

Machta, L., List, R. J., Smith, M. E. & Oeschger, H.
1970. Use of natural radioactivities to estimate
large-scale precipitation scavenging. Precipita-
tion scavenging (1970), AEC Symposium series 22,
USAEC Div. Techn. Inf. Ext. CONF-700601, 465.

Marenco, A., Fontan, J., Blanc, D., Lacombe, J. P.
& Crozat, G. 1967. Variations of the concentra-
tions of Be-7, P-32, Sr-90, Pb-210 and Po-210 in
air and rainfalls at Toulouse. C.A.C.R. Symposium
Lucerne.

Marenco, A., Blanc, D., Fontan, J., Lacombe, J. P.
& Crozat, G. 1968. Dosage par analyse chimique
des traces de Be-7, P-32, Sr-90, Pb-210 et Po-210
présentes dans l'air et les précipitations. Chimie
analytique 50, 133.

Marenco, A. & Fontan, J. 1972a. Sources of Polo-
nium-210 within troposphere. Tellus 24, 38.

Marenco, A. & Fontan, J. 1972b. Etude par simula-
tion sur modsles numériques du temps de séjour
des aérosols dans la troposphére. Tellus 24, 429.

Marenco, A. & Fontan, J. 1973. Sur la production
des "Be et 3*P et l'utilisation de leur rapport
d’activité. Tellus 26, 376.

Martell, E. A. & Poet, S. E. 1969. Excess atmos-
pheric 29Po—pollutant or natural constituent?
Trans. American Nuclear Society, Winter meeting,
Dec. 69, 484.

Martell, E. A. 1970. Transport patterns and resid-
ence times for atmospheric trace constituents vs.
altitude. Advances in Chemistry Series 93, 138.

ALAIN MARENCO ET JACQUES FONTAN

Martell, E. A. & Poet, S. E. 1970. Residence times of
natural and pollutant aerosols in the troposphere.
Contrib. to the Univ. of Colorado workshops on
research problems in air and water pollution, Aug.
3-15. Colorado Assoc. Univ. Press.

Mattson, R. 1970. Seasonal variation of short-lived
radon progeny, *°Pb and #'°Po, in ground level
air in Finland. J. Geophys. Res. 75, 1741.

Nguyen Ba Cuong. 1971. Etude par les traceurs
radioactifs des échanges entre les diverses zones
de ’atmosphére au-dessus des continents et des
océans. Rapport CEA-R-3977.

Noshkin, V. E. 1969. Fallout radionuclides and Be-7
in over-ocean aerosols. Tellus 21, 414.

Parker, R. P. 1962. Be-7 and fission products in sur-
face air. Nature 193, 967.

Patterson, R. L. & Lockhart, L. B. 1964. Geograph-
scal distribution of Lead-210 (RaD) in ground-
level asr. The natural radiation environment. The
University of Chicago Press, Chicago, 383.

Peirson, D. H. 1963. Be-7 in air and rain. J. Geophys.
Res. 3831.

Peirson, D. H., Cambray, R. 8. & Spicer, C. 8. 1966.
Lead-210 and Polonium-210 in the atmosphere.
Tellus 18, 427.

Peters, B. 1959. Cosmic-ray produced radioactive
isotopes as tracers for studying large-scale atmos-
pheric circulation. J. dtmos. Terr. Phys. 13, 351.

Poet, S. E, Moore, H. E. & Martell, E. A. 1972,
Lead-210, Bismuth-210 and Polonium-210 in the
atmosphere: Accurate ratio measurement and ap-
plication to aerosol residence time determination.
J. Geophys. Res. 77, 6515.

Rangarajan, C. & Gopalakrishnan, 8. 8. 1970. Sea-
sonal variation of Be-7 relative to Cs-137 in sur-
face air and at tropical and sub-tropical latitudes.
Tellus 22, 115.

Schumann, G. & Stoeppler, M. 1963. Be-7 in the
atmosphere. J. Geophys. Res. 68, 3827.

Seitz, H., Davidson, B., Friend, J. P. & Feely, H.
W. 1968. Final report on project streak: numerical
models of transport, diffusion and fallout of
stratospheric radioactive material. Report no.
NYO-3654-4 USAEC, Washington D.C.

Staley, D. O. 1960. Evaluation of potential—vortic-
ity changes near the tropopause and the related
vertical motions, vertical advection of vorticity,
and transfer of radioactive debris from stratos-
phere to troposphere. J. Meteorol. 17, 591.

Staley, D. O. 1962. On the mecanism of mass and
radioactivity transport from stratosphere to
troposphere. J. Atm. Sc. 19, 450.

Thomas, C. W., Young, J. A., Wogman, N. A. & Per-
kins, R. W. 1970. The measurement and behavior
of airborne radionuclides since 1962. Advances in
Chemistry Series 93, 158.

Vilenskiy, V. D. 1970. The influence of natural radio-
active dust in determining the mean stay time of
Lead-210 in the troposphere. IZV, Atmosph. and
Ocean. Phys. 6, 3, 307.

Walton, A. & Fried, R. E. 1962. The deposition of
Be-7 and P-32 in precipitation at north tempera-
ture latitudes. J. Geophys. Res. 67, 56335.

Tellus XX VI (1974), 3



VARIATIONS DES "BE, 32p, 90gR, 210pB ET 219P0 DANS LA TROPOSPHERE

401

N3VUYEHUE BAPUAITUI "Be, 2P, 908r, 210Pb U 29Po B TPOIIOCOEPE

B Teuenme pspga ser (¢ 1965 mo 1969 rr.) B
I0ro-3anamuoit vactn ®parnuu B Tymyse mpo-
M3BOMUINCH U3MEPEeHUA COJEp:KAHUA pajuo-
AKTUBHBIX 5JIEMEHTOB pDA3JIHUYHOTO UPOMCXOMHK-
nenus ("Be, 2P, 908r, 210Ph, 21°Po) B Bo3yXe HA
YpOBHe B3eMiH, B3ATOr0 B mpobax KpaTKoit
pauteabHOCTH (0T 1 pgo 4 pmumeit), a TakmKe B
OCafiKaX M B BO3AyXe 0oJjiee BHICOKUX CJO€B.
AHaNN3 pPe3yIbTATOB YHKA3HIBAET HA OYeHb
BAKHYIO POJIb MPOILECCOB BHIMEIBAHMA OCAKAMM
Ha M3MEHeHMe AKTHMBHOCTH. YUTO KacaeTca °Sr,
TO NOATBEPIKIAETCA NEPUORMYECKOe M3MeHeHMNe
ero KOHUEeHTpauuu, CBABAHHOE ¢ 00MeHOM
Meny crTpaTtocdepoit m Tpomocdepoil, ogHAKO,
TIOKA3aHO, YTO YBeJHUuYeHUe, OTMeYeHHOe A
"Be u %¥P BecHOIl M IeTOM Ha YPOBHE 3€MJH,
BEIBLIBAETCA M3MEHEHMAMU B IIPOIECCAX BHIMEI-
BAQHNA OCAaJKaMH, a He O0Iarogapa BIUAHUIO
crparoceprl. B ciaydae 21°Pb K TOoMy ke He-
00X0Z¥MO YUMTHBATL IPOUCXOMKIEHUE BOBLYII-
HBIX Macc. OrHomenue °°Sr/’Be, mosBoasoiee
MCKIIYATh BJIMAHWE BHIMBIBAHUA, YHOOHO Oisa
XApPAaKTepUCTUKN BO3AYXa, HPUXOIANIET0 U3
crpaTocdepsl, OGHAKO, B IPH3EMHOM CIIO€ BO3-
AyXa He OBLIO HaltmeHO KaKuX-nuG0 yKasaHU
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HA BOBMOJKHOCTH CYI[ECTBOBAHUA HHUCXOMALIETO
moToka u3 crparochepsl. dTo Kac.ercs OTHO-
wenusa "Be/?P, To pesyabTarsl ero M3MepeHHd
YHKA3LIBAIOT Ha CyHIeCTBOBAaHHWE CE30HHHIX Ba-
prHannif ¢ MAaKCHUMyMOM 3UMOH, BHI3BAHHLIX,
BePOATHO, MPOIECCAMH BEPTHKAJIBHOTO OOMeHA.
OTMeuaeTcAd BajHOE PACXOKOEHHNE MEKAY Teo-
PETHYECKMMH M BKCIEPUMEHTAJBHBIMM BHAYeE-
HEAME 3TOT0 OTHOIUeHWA. PesynbraTel, moxy-
yeHHBe B Tyayse, HAXONATCA B XOpOIIEM CO-
TIacHM ¢ APYTUMH U3MepeHHAMU Ha Toil ke
IUpPOTe, BMECTe ¢ TeM, CPaBHEHHE MeMKAYy m3Me-
PeHUAMM, HOJYYeHHEIX HA pAas3JIWYHEIX CTAaH-
OUAX, YHKA3HBAET HA YMEHbIICHNEe BePTHKAND-
HOTO 00MeHa JIeTOM Haj OKeaHaMU. BepTUKAIb-
HOE pacupefeNeHne OTHOIIEHHA 2°Po/?10Ph,
TOJIydeHHOe M3 W3MepeHHil B 0CAmKAX, MO3BO-
IAeT ONeHuTh KodP@UIUeHT BePTHKAILHOTO
obmerna K, BenmuuuHO# oT 3 1m0 6 M?P/c, & Hod(-
¢UNUeHT BHMHBaHUA A, A CIOA BO3AYXa
Meay 2 u 6 xm BemmuumHOHK oT 1/30 mo 1/40
yac~!. HaxoHem, MOfeJbHEHE WCCISTOBAHUA
TaKyKe MOATBEP:KAAIOT BAMKHOCTL INPOIECCOB
BEIMBIBAHMA OCAJKAMZA M BEPTUKAILHOTO 00-
MeHa.



