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LISTE DES SYMBOLES

Cette liste de symbole porte sur les différentes équations présentées au cours de cette thése, a partir du

§ Méthodologie général, p. 110.

Nom Signification Unités

rr Point de compensation photo-respiratoire Pa

a Fraction échangeable, comprise entre 0 et 1 -

ay Constante mol.kg™.s™

a, Constante K

A Assimilation de carbone limitée par la Rubisco pmol.m™?.s™

Actiunnel Activité de l'eau tritiée dans lampoule suite au rincage Bq.L"

ACtizpeled water  Activité en tritium de l'eau marquée Bq.L"

ACtiinsedwater  Activité en tritium de l'eau de rincage Bq.L"

Ay Masse molaire de H, g.mol”

Ao Masse molaire de H,0 g.mol”

A Assimilation de carbone limitée par la régénération de pmol.m™?.s”
RuBP

ALeaf Paramétre de l'équation de Schnute hr'

Alloc Matiére organique provenant de la graine mg MS

Anet Assimilation nette de carbone pmol.m™.s™

ARoot Paramétre de l'équation de Schnute hr'

Aseed Paramétre de l'équation de Schnute hr'

b, Constante ppm

b, Constante K

Biear Paramétre de l'équation de Schnute -

Broot Paramétre de l'équation de Schnute -

Deeed Paramétre de l'équation de Schnute -

C Constante mol.m™.ppm”’

C, Concentration de tritium dans [’eau atmosphérique Bq.kg™

Chro Activité du HTO présent dans la vapeur d'eau de lair lors de Bq.L™
la préparation de l'échantillon pour mesure

C; Pression partielle de CO, au niveau de la Rubisco Pa

Cleaf Paramétre de l'équation de Schnute mg

Cu(OBT) Activité de l'eau de combustion de OBT du ray-grass Bq.L™"

Cr(OBT) Activité réelle de l'eau de combustion de OBT du ray-grass Bq.L™"

Croot Paramétre de l'équation de Schnute mg

Cso Concentration de tritium dans Ueau de la couche Bq.kg
superficielle

Cseed Parameétre de l'équation de Schnute mg

Crrwt Activité du TFWT de l'échantillon Bq.L™"
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HDM

Hom

Hwater

Ko
LMO

Miinse water

Msaérienne i

msample

MS racinaire i

Msvégétale i

n
neOBT

0
OBT

OBT,;

Patm

Photo

Activité de l'eau de combustion de tritium lié a la matiére
organique avec une cinétique d’échange rapide
Activité du OBT au pas de temps t

Activité du OBT au pas de temps précédent
Evapotranspiration potentielle
Evapotranspiration réelle

Flux vertical de l’élément d'intérét

Variable fonction de la concentration du substrat, comprise
entre O et 1

Variable fonction de la température du sol, comprise entre
Oet1

Variable fonction de la teneur en eau volumique du sol,
comprise entre 0 et 1

Variable fonction de la profondeur de sol, comprise entre 0
et1

Paramétre de flottabilité

Conductance stomatique foliaire au CO,
Conductance stomatique foliaire a ’eau

Ratio entre la masse d’hydrogene de ['échantillon désydraté
et la masse totale de l'échantillon déshydraté

Pourcentage massique dhydrogene dans la matiére
organique (masse déshydratée)

Pourcentage massique d’hydrogéne dans l'eau

Flux net de tritium
Constante de von Karman

Constante de Michaelis de la Rubisco pour le dioxyde de
carbone
Paramétre de Michaelis-Menten

Constante d'inhibition de la Rubisco pour l'oxygéne
Longueur de Monin-Obukhov
Masse de l'eau de rincage présente dans l'ampoule

Variations de matiére séche au pas de temps i au niveau
des parties aériennes
Masse de 'échantillon déshydraté

Variations de matiére séche au pas de temps i au niveau
des parties racinaires

Variations de matiére séche au pas de temps i au niveau du
végétal

Nombre de moles

Activité de l'eau de combustion de tritium lié a la matiére
organique avec une cinétique d’échange lente

Pression partielle d'oxygéene au niveau de la Rubisco

Activité de l'eau de combustion de tritium lié a la matiére
organique

Activité en tritium de la matiére organique séche au pas de
temps i

Pression atmosphérique

Matiere organique produite issue de la photosynthése

Bq.L"

Bq.L™
Bq.L"
Geau-m 2.5
Geau-m s

kg.m*“.s™

m.s 2K
m.s’

m.s’

Bgq.m?.s"

Pa

ppm

Pa

m

g water
kg.m*“.s™
g DW

kg.m*“.s™
kg.m*“.s™

mol
Bq.L™"

Pa
Bq.L"

Bqg.kg’

Pa
mg MS
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pRoot

Rro

RFDDM

RFDR

R eqs

R8root

Rgseed

Riear

RmM o

RMgoot
RMgeeq
root_uptake
RRoot

Rseed

RTDM

T*

Tair
TFWT,
TFWT 4
TFWT;
Tstn

*

V10%

VC max

Ve
Vopt

Voxi

Vref

Fraction des assimilats carbonés issus de la photosynthese,
suivie d'une allocation vers les racines
Constante universelle des gaz parfaits

Respiration

Ratio entre la masse deau résiduelle dans l'échantillon
aprés lyophilisation et la masse totale deau issue de la
combustion de l'échantillon

Ratio entre la masse d'eau résiduelle apreés la lyophilisation
et la masse totale de l'échantillon déshydraté

Ratio entre la masse deau résiduelle apres lyophilisation
avec reprise en eau de l'échantillon déshydraté et la masse
totale d'eau issue de la combustion de l'échantillon
Respiration de croissance foliaire

Respiration de croissance racinaire
Respiration de croissance de la graine
Respiration foliaire

Respiration de maintenance foliaire
Respiration de maintenance racinaire
Respiration de maintenance de la graine
Assimilation racinaire du HTO liquide du sol
Respiration racinaire

Respiration de la graine

Ratio entre la masse d'eau résiduelle de l'échantillon apres
lyophilisation avec reprise en eau de [‘échantillon
déshydraté et la masse totale de l'échantillon déshydraté
Ratio de mélange de la substance d’intérét

Température du sol

Temps depuis la mise en culture

Température absolue virtuelle

Fluctuation de température

Température de Uair

Activité du TFWT au pas de temps t

Activité du TFWT au pas de temps précédent
Activité de TFWT au pas de temps i

Température de 1 mol d’air a 20°c et 1 atmosphére
Vitesse de frottement du vent

Volume

Vitesse d’oxydation du D, a 6=10%

Vitesse maximale de carboxylation par la Rubisco
Vitesse d’échange

Coefficient optimal pour D,

Vitesse d’oxydation réelle HT

Vitesse d’oxydation de référence de HT

J.K".mol"
umol.m?.s™

mg

mg
mg.seed”
mg

mg

mg
mg.seed”
eau-m.s™
mg
mg.seed”

Bq.L"
Bq.L™

mol.kg".s™
pmol.m™.s’
m.s’
mol.kg".s™

mol.kg".s™

mol.kg".s™
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84
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}\eOBT

ArFwt

Pa
Pa
Pe
¥

Vitesse verticale du vent
Fluctuation turbulente verticale du vecteur vitesse
Coefficient pour D,

Facteur « équivalent en eau » de la fraction séche de la
plante
Coefficient pour D,

Parameétre de l'équation de Schnute

Paramétre de l'équation de Schnute

Paramétre de l'équation de Schnute

Paramétre de l'équation de Schnute

Efficacité de conversion du substrat a la structure
Profondeur de sol / Hauteur de mesure

Inverse du facteur de séparation isotopique

variation de masse d’eau du végétal liée a la croissance

Pas de temps de la modélisation
Paramétre de l'équation de Schnute

Paramétre de l'équation de Schnute

Paramétre de l'équation de Schnute
Teneur en eau volumique du sol
Teneur en eau volumique minimale du sol

Teneur en eau volumique maximale du sol
Constante de demi-équilibre de eOBT avec TFWT

Constante de demi-équilibre de TFWT avec le HTO
atmosphérique
Constante

Densité de ’air

Masse de vapeur d’eau par unité de volume d’air

Densité de la substance d’intérét

Masse de vapeur d’eau saturante par unité de volume d’air
Facteur de conversion

Concentration en HT dans ’air du sol

m.s’
m.s’

L.kg™’

hr
hr
hr
hr

mg

mg

mg

Bq.L™

kg.m’
kg.m’
kg.m’
kg.m™

mol.m™.ppm”’

mol.m™
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GLOSSAIRE

Tous les mots présents dans le manuscrit et définis dans ce glossaire sont notés en gras.

Adénosine triphosphate (ATP) : UATP est un nucléotide servant a emmagasiner et transporter |’énergie
nécessaire aux réactions chimiques du métabolisme. Cette molécule est constituée d’adénosine (adénine

et ribose) et de trois groupements phosphates.

Aérosol : ensemble de fines particules (solides ou liquides) d’une substance chimique ou d’un mélange de

substance chimique en suspension dans un milieu gazeux.

Amidon : I’amidon est une molécule de réserve pour les végétaux supérieurs de type polysaccharide

(glucide complexe).
Autotrophe : organisme capable de générer sa propre matiére organique a partir d’éléments minéraux.

Becquerel (Bq) : unité de mesure internationale utilisée pour la radioactivité. Le Becquerel est égal a une

désintégration d’un noyau radioactif par seconde.

C3/C4 (plante en) : type de mécanisme de fixation du carbone au cours de la photosynthése des plantes
supérieures. Les plantes en C3 incorporent le carbone uniquement par l’intermédiaire du cycle de Calvin,
dont le premier produit - dans lequel de dioxyde de carbone est incorporé - est un acide a trois atomes de
carbone, le 3-phosphoglycérat (3-PGA). Pour les plantes en C4, le premier produit carboné est un acide a

quatre atomes de carbone, |’oxaloacétate.

CAM (crassulacéen) : type métabolique photosynthétique rencontré chez les plantes des climats chauds et

arides, permettant la fixation nocturne du dioxyde de carbone.
Capacité au champ : capacité de rétention maximale en eau du sol.

Catalyse : processus de modification de la vitesse d’une réaction chimique par l’action d’un catalyseur qui

n’apparait pas dans le bilan de la réaction.

Cellules de garde : ensemble de deux cellules réniformes, possédant entre elles une ouverture ou

s’effectuent les échanges gazeux de la plante (photosynthése, respiration, transpiration).
Cellulose : polymérisation du glucose, constitutive de la membrane cellulaire des végétaux.
Cycle de Calvin : cycle photosynthétique de réduction du carbone.

Cycle des acides tricarboxyliques (ou cycle de Krebs) : cycle permettant la conversion du produit de la
glycolyse (acide pyruvique) en dioxyde de carbone et en eau, dont la finalité est la production

d’intermédiaires énergétiques pour la synthese d’ATP.
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Décroissance radioactive : décroissance du nombre de noyaux radioactifs dans un échantillon au cours du

temps par désintégration.

Demi-vie : la demi-vie radioactive d’un élément est le temps mis par cet élément pour perdre la moitié de

son activité radioactive.

Désintégration (radioactive) : réduction progressive du nombre d’atomes instables (radionucléides) d’une
substance causée par la désintégration spontanée des noyaux ou leur transformation en atomes différents,

accompagnée de |’émission de particules et/ou de photons.

Eau libre tritiée (ou Tissue Free Water Tritium, TFWT) : eau tritiée présente au sein d’un organisme et

non retenue par les molécules ou particules hydrophiles.

Ecosystéme : ensemble dynamique d’organismes vivants qui interagissent entre eux et avec le milieu dans

lequel ils vivent.

Enolisable : transformable en « énol ». Un énol est un hydrocarbure insaturé avec au moins une double

liaison covalente, possédant une fonction alcool en position vinylique (insaturée).

Elément fertile : un élément fertile posséde un noyau qui n’est fissible qu’au contact d’un neutron ayant

une énergie suffisante.

Enzyme : macromolécule d’origine protéique synthétisée par Uorganisme, dotée de propriétés

catalytiques (voir catalyse).

Evapotranspiration : phénoméne de transport de l’eau du sol vers ’atmosphére englobant |’évaporation

au niveau du sol et la transpiration végétale.
Fractionnement isotopique : répartition entre deux groupes d’isotopes d’un élément.

Hétérotrophe : organisme incapable de générer sa propre matiere organique. Pour se nourrir, les
organismes hétérotrophes utilisent les matiéres organiques constituants ou ayant constituées d’autres

organismes.

Horizon de sol : couche de sol homogéne et paralléle a la surface.

Humus : ensemble des matiéres organiques présent dans la couche superficielle d’un sol.
Hydromorphie : ce dit d’un sol présentant des marques physiques d’une saturation réguliére en eau.

Indice de surface foliaire : surface d’un coté du feuillage des parties aériennes végétales par unité de

surface au sol.

Isotopes : différents types d’atomes d’un méme élément ayant le méme nombre d’électrons et de protons
mais un nombre de neutrons différents. Les isotopes d’un élément présentent les mémes propriétés

chimiques.

Lyophilisation : procédé permettant la déshydratation d’une substance congelée par sublimation.
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Méristéme : tissu dont les cellules sont en division active, conduisant a la formation d’organes ou de tissus

végétaux.

Mésophylle : partie interne de la feuille et siége principal de la photosynthése.

Météorique (eau) : eau ancienne présente dans le sol, originaire des précipitations d’eau de pluie.
Phloéme : tissu conducteur de la séve élaborée (ou séve sucrée) produite au niveau des feuilles.
Photodéamie : pathologie végétale liée a un excés de lumiére, entrainant un aspect brdlé sur les feuilles.

Photorespiration : processus métabolique des plantes qui correspond a la fixation de dioxygene sur le
RuBP par la RubisCO a la place du dioxyde de carbone. Elle conduit a la production d'un produit
intermédiaire qui sera recyclé et produira du CO,. La photorespiration entraine la destruction d’une partie

de la matiére organique fixée par photosynthése.

Photosynthése : production de glucides chez les plantes autotrophes a partir d’énergie solaire, d’eau et

de dioxyde de carbone.

Point de compensation lumineux : point ol la quantité d'énergie lumineuse absorbée permet un niveau
des échanges gazeux liés a photosynthése (absorption de CO,, dégagement d'0,) compensant exactement

les échanges gazeux de la respiration (absorption d'0,, dégagement de CO,).

Point de flétrissement permanent : teneur en eau du sol en dessous de laquelle la plante ne peut plus

prélever I’eau dans le sol nécessaire a son bon fonctionnement.
Radionucléide : nucléide instable.

Stomate : orifice généralement présent sur la face interne des feuilles, permettant les échanges gazeux

entre la plante et U’air ambiant.

Sublimation : passage d’un corps de l’état solide a l’état gazeux, sans passer par |’état liquide.
Sucrose : hydrate de carbone complexe.

TFWT : voir eau libre tritiée.

Translocation : processus de transfert de composés organiques et d’autres substances solubles issues de la
photosynthése des feuilles vers les autres organes de la plante, notamment les organes en croissance

(bourgeons, fleurs, ...) et les organes de réserve (racines, tubercules, ...).

Tritium lié a la matiére organique (ou Organically Bound Tritium, OBT) : fraction de tritium d’une
matrice biologique présente dans la matiére séche, liée par liaison covalente aux molécules organiques. En
fonction de la nature des liaisons covalentes du tritium, OBT peut étre divisé en deux fractions, eOBT et

neOBT (voir Tritium Organiquement lié Echangeable et Tritium Organiquement lié Non-Echangeable).

Tritium Organiquement lié Echangeable (ou exchangeable Organically Bound Tritium, eOBT) : tritium

présent dans les molécules organiques ou il s'est substitué a l'hydrogene dans les radicaux typiques
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(-OH, -SH, =NH, ...). Les atomes de tritium de la fraction organique a cinétique d’échange rapide sont tres

labiles (liaisons covalentes faibles) et susceptibles d’étre extraits par simple échange isotopique.

Tritium Organiquement lié Non-Echangeable (ou non-exchangeable Organically Bound Tritium,
neOBT) : tritium directement lié aux atomes de carbone dans les molécules organiques. L’extraction de la
fraction de tritium organique a cinétique d’échange lente requiert la cassure des liaisons carbone-

hydrogene (liaisons covalentes fortes) par combustion.
Ubiquiste : qui est présent partout.

Xyléme : tissu conducteur de la séve brute (ou séve minérale).
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INTRODUCTION

L’hydrogéne est U’élément le plus abondant sur terre, présent de facon ubiquiste dans
Uenvironnement en participant a différents cycles dont celui de ’eau, de loxygéne et du carbone.
L’hydrogene présente naturellement trois isotopes dont le tritium qui est le seul isotope radioactif de
’hydrogéne. Le tritium est un élément présent naturellement sur Terre, avec une activité tres faible a
l’échelle mondiale. Cependant cet élément instable est également produit par l’industrie nucléaire, dont
les rejets tritiés a ’échelle locale sont relativement importants et prévus en hausse a ’avenir avec le
développement de centrales nucléaires a fusion notamment. Dans ce contexte, il s’avére important de
connaitre le comportement de ce radionucléide dans les écosystémes afin de quantifier précisément
’impact de ces rejets anthropiques tritiés sur ’environnement et les populations vivants a proximité des

installations nucléaires rejetant du tritium.

Le livre blanc du tritium (ASN, 2010) synthétise les différentes études existantes sur le comportement du
tritium. Ce rapport rappelle les deux principaux questionnements récurrents sur les problématiques des
impacts des rejets tritiés, a savoir (1) la question sur la bioaccumulation du tritium dans les différents
compartiments de U’environnement et (2) la question des effets du tritium sur la santé. Ces incertitudes
rémanentes sont un probléme pour les modeéles existants de transfert de tritium issu des installations
nucléaires aux écosystéemes, comme le modéle TOCATTA-y développé par UIRSN et EDF et appliqué pour
les écosystémes prairiaux. Dans le cadre d’un écosystéme terrestre, l’écosystéeme prairial est un élément
particuliérement important a étudier car les végétaux qui y sont présents - typiquement le ray-grass -

constituent la base de la chaine alimentaire humaine.

Ces incertitudes rémanentes justifient la présente étude, qui consiste a améliorer le modele TOCATTA-y
existant en étudiant certaines incertitudes relatives au transfert de tritium aux végétaux de type

ray-grass :
- la validation in situ des parameétres éco-physiologiques du modéle TOCATTA-y ;

- D’étude et ’évaluation a partir d’expérimentations in situ de la contribution du compartiment

sol et du compartiment atmosphérique sur I’activité de tritium présent au sein de la plante ;

- ’étude et ’évaluation a partir d’expérimentations en laboratoire des incertitudes rémanentes
du comportement du tritium dans Uenvironnement. Ces incertitudes portent sur trois

aspects :
o étude de la discrimination des formes tritiées dans la matiére organique végétale ;
o ’étude de l’oxydation bactérienne du dihydrogéne tritié dans le sol ;

o l'étude de la cinétique de marquage des végétaux a la vapeur d’eau tritiée
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atmosphérique.

- la validation du modéle de transfert de tritium au sein d’un écosystéme prairial par

confrontation des prédictions du modéle avec des données de terrain.

Afin de répondre aux différents objectifs fixés, la description de !’étude menée s’articule en quatre
chapitres : (1) une synthese bibliographique des données et connaissances existantes, (2) la méthodologie
générale, (3) les démarches expérimentales utilisées et (4) les différents résultats expérimentaux et de
modélisation obtenus.

Le premier chapitre dresse |’ « état de l'art » du tritium dans ’environnement. Dans un premier temps,
les généralités sur le tritium sont abordées avec la définition, les caractéristiques et "impact du tritium
sur ’homme. Dans un second temps, les transferts du tritium dans les différents compartiments de
’environnement sont évoqués incluant les transferts dans ’atmosphére, les transferts dans le sol et les
transferts dans la plantes. Enfin, le dernier point traite de la modélisation des transferts de tritium aux
végétaux, avec une description du projet encadrant cette présente étude et des incertitudes du modeéle
TOCATTA-y.

Le second chapitre décrit la méthodologie générale appliquée au cours de cette étude, avec une
description de la logique suivie dans le déroulement des expérimentations réalisées et des objectifs

recherchés avec chaque expérimentation.

Le troisieme chapitre présente les différentes approches expérimentales pour valider certains aspects du
modéle ou affiner certains processus de transferts du tritium au sein d’une prairie. Ces expérimentations

sont réalisées sur le terrain ou en laboratoire.

Les expérimentations de terrain consistent a (1) confirmer certaines caractéristiques spécifiques au
terrain expérimental comme le type de sol et ’absence de déficit en azote et (2) valider certains
parameétres éco-physiologiques du modeéle existant de U’échelle de la feuille (vitesse de carboxylation
maximale, résistance stomatique) a U’échelle du couvert (indice de surface foliaire, flux de H,0 et de
COy).

Les expérimentations de laboratoire consistent a affiner les connaissances sur les transferts de tritium ou

certaines incertitudes persistent, comme les trois points évoqués plus haut.

Le dernier chapitre présente et analyse les différents résultats obtenus tout au long de cette étude. Il se
termine sur les perspectives envisagées pour approfondir nos connaissances sur les transferts de tritium au

sein d’un écosystéme prairial.
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CHAPITRE I. ETAT DE L’ART

1.1 Généralités sur le tritium
1.1.1 Caractéristiques et origines
1.1.1.1 Caractéristiques physico-chimiques du tritium

L’hydrogene est U’élément chimique noté H, constitué d’un proton et d’un électron. Il existe
naturellement trois isotopes de [’hydrogéne, qui se différencient par leur nombre de
neutron (Tableau I.1) : le protium (noté 'H), le deutérium (noté ’H) et le tritium (noté °H).
L’isotope de ’hydrogéne le plus riche en neutron observé en laboratoire est 'H (Korsheninnikov et
al., 2003).

Tableau I.1 : Caractéristiques atomiques des isotopes naturels de I’hydrogene.

Masse Nombre Nombre Abondance
Isotope Nom Radioactif
atomique de proton de neutron sur Terre

H Protium 1 1 0 99,9885 % Non
2H Deutérium 2 1 1 0,0115 % Non
3H Tritium 3 1 2 traces Oui

Les isotopes d’un méme élément ont des propriétés chimiques identiques. Le tritium se différencie
du protium de par son aspect radioactif ou encore par la forte différence de masse atomique. Ces
différences physiques entre les isotopes stables de I’hydrogéne et le tritium ne modifie pas les
réactions chimiques en tant que telles, mais seulement la cinétique de réaction. Le phénomeéne de
ségrégation isotopique lors des changements de phase de l’eau est observé, avec un faible
enrichissement en tritium dans la phase d’eau la plus condensée (ASN, 2010). En conditions
naturelles, aucune accumulation de tritium qui puisse étre significative n’est impliquée par cette

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

1.1.1.2 Caractéristiques radiologiques du tritium

Le tritium est le seul isotope radioactif naturel de U’hydrogéne, sa demi-vie est de
12,312 + 0,025 ans (Bé et al., 2006). Une unité tritium (notée U.T. et correspondant a 0,118 Bq.L™)
correspond a la teneur moyenne du tritium dans la nature, soit un atome de tritium pour 10"
atomes d’hydrogene (Grosse et al., 1951). Un gramme de tritium a une activité de (3,59 + 0,64) x

10" Bq. En se désintégrant, le tritium émet un atome de *He stable et un rayonnement B™ de faible
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énergie (Emoyenne=5,7 keV et En.=18,6 keV). La faible énergie de |’électron émis suite a la
désintégration entraine un parcours maximum dans U'eau et dans l’air de 6 ym et 5 mm,
respectivement, avec un parcours moyen dans U’eau de 0,56 pm. (Hill et Johnson, 1993 ; Belot et
al., 1996).

1.1.1.3 Origines du tritium

. Origine naturelle

Le tritium est produit suite au bombardement neutronique (les neutrons sont issus du rayonnement
cosmique) des principaux constituants de l’atmosphére : ’azote et ’oxygeéne (Grosse et al., 1951 ;
Kaufman et al., 1954 ; Gazal et Amiard, 2010). Les principales réactions de formation de tritium

cosmogénique sont décrites par les équations suivantes (Okada et al., 1993 ; Belot et al., 1996) :

14N+n—>34He+ 3H Equat]on 1.1
N 4 120 4 3y Equation 1.2
Equation 1.3

0 +n—- 3H+MN

Une trés faible fraction de tritium est d’origine tellurique, issue de la réaction entre les traces de
lithium °Li contenues dans les roches et les neutrons provenant de la fission spontanée de [’uranium
et du thorium (Kaufman et al., 1954 ; Belot et al., 1996).

L’inventaire naturel global du tritium est évalué a environ 3,5 kg (1,3 x 10" Bq), ce qui correspond
a une production annuelle naturelle de 150 & 200 g (5,4 a 7,2 x 10'® Bq), en tenant compte de la
décroissance radioactive (Belot et al., 1996 ; UNSCEAR, 2000 ; Guétat et al., 2008 ; Gazal et
Amiard, 2010).

. Origine anthropique

L’activité humaine contribue a la présence de tritium présent dans U’environnement, via les
activités de défense et les activités civiles. A I’échelle mondiale, la production industrielle de
tritium est estimée a environ quelques dizaines de PBq par an. De ce fait, le tritium est 'un des
radionucléides rejetés par ’homme dans U’environnement dont U'activité est la plus importante.
Les principales sources de production du tritium anthropogénique sont par ordre d’importance les
usines de retraitement du combustible, les installations de production de tritium et les centrales
nucléaires de production d’électricité (CNPE) (Okada et Momoshima, 1993 ; Tort et al., 1997 ;
Guétat et al., 2008).

- Tritium issu des activités de défense

Entre 1945 et 1996, et essentiellement entre 1952 et 1963, les essais d’armes thermonucléaires
réalisés par différents pays ont été une source majeure de tritium d’origine anthropique. La

quantité totale de tritium rejetée dans l’atmosphere durant cette période a été estimée a environ
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560 kg dans [’hémisphére Nord (soit 2,4.10%° Bq) et 130 kg dans I’"hémisphére Sud (soit 5,6.10" Bq).
En tenant compte de la décroissance radioactive, ce stock équivaut actuellement (en 2017) a
17,7 kg (40 kg en 2007), répartis entre les océans (90%), les eaux continentales (9 %) et
’atmosphére (1 %) (Belot et al., 1996 ; Guétat et al., 2008 ; Gazal et Amiard, 2010).

Avant les essais atmosphériques, les activités mesurées sur la terre étaient de 0,6 Bq.L™ dans les
eaux de pluie, 0,3 & 0,8 Bq.L" dans les fleuves et inférieures a 0,1 Bq.L" dans les océans (ASN,
2010). Aprés larrét des essais atmosphériques, la concentration en tritium dans 'eau de pluie
moyennée dans ’hémisphére Nord a atteint 150 Bq.L" et a dépassé 700 Bq.L " localement, mais est
restée inférieure a 10 Bq.L'dans ’hémisphére Sud (Belot et al., 1996). Elle était de ’ordre de
1 Bq.L""en 2010 (ASN, 2010).

- Tritium issu des activités civiles

Centrales nucléaires de production d’électricité (CNPE)

Les quantités de tritium rejetées dans ’environnement par les CNPE dépendent du type de réacteur
nucléaire et de la quantité d’énergie fournie (ASN, 2010). Le tritium est produit dans le fluide du
systéme de refroidissement des réacteurs a eau légere (filiere REP) par activation neutronique
d’éléments légers tels que le bore-10 et le lithium-6 qui servent respectivement a controler la
réactivité en absorbant les neutrons et a controler le pH. Le tritium ainsi produit constitue la
majeure partie des rejets des CNPE dans le cadre de leur fonctionnement normal (Belot et al.,
1996 ; Le Guen, 2008). Pour les réacteurs a eau lourde (filiere CANDU), la production du tritium se

fait a partir du deutérium.

Pour tous les types de réacteurs de puissance, le tritium est produit dans le combustible,
principalement lors de la fission ternaire de certains isotopes de ['uranium et du plutonium dans le
combustible, ou il se trouve sous forme d’hydrure de zirconium (Belot et al., 1996 ; ASN, 2010). La

majeure partie du tritium de fission est libérée lors du retraitement du combustible.

Dans le cas des réacteurs a eau lourde, la production de tritium par activation neutronique du
deutérium de ’eau lourde (de 'ordre de 53650 TBq.GW'.an™") dépasse de trés loin la production de
tritium dans le combustible lui-méme (de U’ordre de 520 TBq.GW'.an") (ASN, 2010).

Centre de retraitement des combustibles usés

Le tritium piégé dans les gaines de combustible est libéré lorsque le combustible est mis en
solution, pendant la phase de retraitement. Les rejets tritiés des usines de retraitement (La Hague,
Sellafield) se font principalement sous forme liquide en milieu marin, en raison de la proximité de
ces installations avec le bord de mer. A titre d’exemple, l'usine AREVA NC de la Hague rejette
10" Bg.an™ de tritium sous forme liquide en milieu marin et 7.10" Bg.an™" sous forme gazeuse
(Guétat et al., 2008).

Production et fabrication a usage civil et retraitement des déchets
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Deux utilisations industrielles conduisant a une production de quantité significative de tritium
doivent étre mentionnées. La premiere concerne lutilisation industrielle de tritium pour la
production d’objets luminescents (éclairage, ...) contenant du tritium sous forme de gaz. Par
exemple, une plaque luminescente « EXIT » peut contenir de 280 pg & 1,4 mg (1 x 10" &4 5 x 10" Bq)
de tritium (Guétat et al., 2008 ; ASN, 2010). A ces fins, du tritium est produit dans des réacteurs
nucléaires spécifiques par irradiation neutronique d’éléments fertiles tels que le Li. La seconde
utilisation concerne la production et ['utilisation de molécules marquées pour des applications
médicales ou dans le cadre de recherches scientifiques. A titre d’exemple, les installations
d’Amersham (GE 19 Healthcare), en Grande-Bretagne, rejetaient de l'ordre de 1,4 g de tritium par
an (5.10" Bg.an™) avant les années 2000. Les rejets étaient en 2008 de [’ordre de 0,3 g de tritium
par an (1.10" Bq.an™) (Guétat et al., 2008). Il existe d’autres installations susceptibles de relacher
des quantités importantes de tritium dans |’environnement, tels que les centres de recherche civils
et militaires et les entreposages de déchets tritiés. La quantité de tritium rejetée dans
[’atmosphére a partir de ces différentes installations est de 5 g.an™ (1,80 x 10" Bq.an™) pour la
France (Belot et al., 1996). Les « petits utilisateurs » de molécules marquées (hopitaux,
laboratoires pharmaceutiques, recherche en biologie, ...) produisent peu de rejets. Les stocks de
déchets nucléaires provenant de ces activités en France sont évalués a 1,4 g (5 x 10" Bq) (Guétat et
al., 2008).

Utilisations et émissions futures

Les installations dédiées a la production de tritium conduisent au rejet d’environ 5 g de tritium par

an en France (environ 2 PBq), 2 g au Canada et 30 g aux Etats-Unis (Belot et al., 1996).

Les gestions futures du combustible dans les centrales nucléaires francaises conduiront a une
augmentation de la production de tritium, a énergie produite égale, du fait du plus fort taux
d’enrichissement en U (> 4,5 %). En effet, la production de tritium est essentiellement liée a
[’énergie produite par le réacteur et au mode de gestion du combustible. Un taux d’enrichissement
en 2*°U plus important nécessite d’augmenter la concentration en bore dans le circuit primaire pour
compenser ’excés de réactivité du combustible. Le tritium étant essentiellement formé par
activation neutronique du bore-10, [’augmentation de la concentration en bore-10 entrainera donc
une production de tritium accrue. Avec les nouveaux combustibles, les rejets liquides de tritium
seront d’environ 55 TBqg.an" (0,15 g.an) au lieu de 30 TBq.an"'aujourd’hui (0,08 g.an™") pour une
production de 1300 MWe.an™' (Tableau 1.2) (Le Guen, 2008).

Le réacteur EPR (European Pressurized Reactor), réacteur a eau sous pression actuellement en
construction en France (a Flamanville) en Finlande et en Chine, permettra une production de plus
de 1600 MWe d’électricité. En France, les rejets de tritium dans les effluents liquides associés a ce
réacteur seront un peu plus élevés que les rejets de la centrale déja existante a Flamanville
(environ 30 000 GBq/tranche pour I’EPR), tandis que les rejets gazeux devraient étre du méme
ordre de grandeur (environ 1000 GBq/tranche) (ASN, 2010).
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De nouvelles installations dédiées a la recherche et au développement contribueront également a
’augmentation des rejets de tritium dans ’environnement. Les réacteurs a fusion et notamment le
projet ITER (International Thermonuclear Experimental Reactor), ayant pour objectif la maitrise de
’énergie produite suite aux réactions de fusion nucléaire, entraineront une utilisation et une
production importante de tritium. En effet, a la fois consommateur et producteur de tritium,
'inventaire global maximal de Uinstallation serait de 4 kg, avec une consommation annuelle de
Uordre de 1 a 1,2 kg (Glugla et al., 2007 ; ASN, 2010). Les rejets associés au projet ITER ne sont pas
encore évalués mais pourraient étre de l’ordre de quelques grammes par an (environ 3,6 x 10"
Bg.an™'). D’autres installations, telles que le Laser Mégajoule (LMJ) devraient utiliser et rejeter
quelques milligrammes de tritium par an (environ 3,6 x 10" Bg.an") (Guétat et al., 2008). Le LMJ
permet de simuler le comportement des matériaux sous des conditions similaires a celles atteintes
lors du fonctionnement nucléaires des armes, en délivrant une forte énergie lumineuse sur une

cible.

En considérant ’ensemble des rejets de tritium actuels et I’ensemble de ceux en prévision a moyen
terme, une augmentation des rejets de 'ordre de 3 a 3,5 % surviendrait dans le futur (Bacchetta,
2014). Néanmoins, la production naturelle demeurera la principale source de tritium dans

’environnement.

. Importance relative des sources artificielles et naturelles

Les rejets industriels se font en milieu aquatique (océans ou riviéres) ou dans l’atmosphére. Les
rejets en milieu aquatique sont trés fortement dilués et influent peu sur le niveau de tritium dans
les eaux de surface a U’échelle globale (Belot et al., 1996). La production naturelle annuelle de
tritium (200 g) reste cependant la source principale de production de tritium dans l’environnement
(Tableau 1.2).
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Tableau .2 : Bilan 2013 des quantités de tritium produites par an en fonction des principales sources passées
et actuelles (Belot et al., 1996 ; Glugla et al., 2007 ; Le Guen, 2008 ; Guétat et al., 2008 ; ASN, 2010) d’apres
Bacchatta (2014).

Inventaire globale

Quantité produite par an

-1

(Kg) g.an TBg.an™
Production naturelle 3,5 200 7,2.10*
Essais nucléaires 35 - -

CNPE pour une production de 900 MW.an™

3.10 (liquide)

6.10° (gaz)

0,1 (liquide)

0,2 (gaz)

CNPE pour une production de 1300 MW.an"

8.102 (liquide)

4.10° (gaz)

30 (liquide)

1,3 (gaz)

CANadian Deutérium natural Uranium (CANDU)

pour une production de 10 GW.an"'

4.4 (liquide)

5,8 (gaz)

1,6.10° (liquide)

2,1 (gaz)

Retraitement du combustible (La Hague)

30 (liquide)

0,2 (gaz)

1.10* (liquide)

70 (gaz)

Réacteurs dédiés a la production de tritium

et autres installations

1,8.10°

1.1.2

1.1.2.1

Caractérisation et analyse des différentes formes

Les transferts de tritium : de I’environnement a ’lHomme

Le tritium, isotope de U’hydrogéne, peut étre présent dans toutes les molécules hydrogénées. IL

peut étre présent dans ’environnement sous forme gazeuse (atmosphére, fraction gazeuse du sol,

...), liquide (eaux de surface du globe, eaux météoriques, eau tissulaire,

...) ou solide (matiére

organique solide, matiere inorganique solide) (Boyer, 2009 ; ASN, 2010 ; Gazal et Amiard, 2010 ;

Bacchetta, 2014).
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. Formes chimiques tritiées dans I'air
Définition :

Le tritium est présent dans ’atmospheére essentiellement sous forme de vapeur d’eau tritiée (HTO)
(Belot et al., 1996). Cependant les formes d’hydrogene tritié (HT) et de méthane tritié (CHsT) sont
également retrouvées (Belot et al., 1996). Le transfert de ces différentes molécules tritiées dans
Uenvironnement est lié a des processus physiques (transport de masse, diffusion), chimiques

(réactions, changements d’état) et biologiques (Murphy, 1993).

Analyse :

Dans ’air, le tritium atmosphérique peut étre prélevé par aspiration d’air, par des systémes appelés
« barboteurs » (Figure 1.1). Ce systéme de barbotage permet de piéger le tritium sous forme HT et
HTO.

Filtre Filtres Four catalytique de
(anti-poussiere) (hydrophobes) conversion en HTO

;Groupe froid | ; < _

Canne de
préléevement

Débitmétrie Pompe

Et volumctric ‘ S,
1 2 3 -
H,0 de T T —y—
réference Pots de piegeage du Pots de piégeage du
tritium vapeur tritium
(HTO) (HTO apres conversion)

Figure 1.1 : Systéme de prélévement du tritium atmosphérique de type « MARC 7000 » (SDEC) (AFNOR, 2011).

L’air est successivement entrainé, a débit constant connu pendant une période de temps
déterminée, dans 4 flacons remplis d’un volume connu d’eau a trés faible teneur en tritium. Les
deux premiers flacons sont dédiés au piégeage de la vapeur d’eau tritiée atmosphérique par
condensation. L’air est ensuite entrainé dans un four contenant un catalyseur afin d’oxyder
’hydrogéne tritiée en eau tritiée. Cette derniére est ensuite collectée dans les deux derniers
flacons (Wood et al., 1993 ; Belot et al., 1996). L’eau des pots de piégeage est récupérée puis
analysée par scintillation liquide (cf. annexe A.1). Les activités mesurées sont ensuite rapportées au
volume d’air total échantillonné pour déterminer la concentration volumique d’eau tritiée dans Uair
(Wood et al., 1993 ; Belot et al., 1996 ; AFNOR, 2011).

. Formes chimiques tritiées dans les végétaux

Il est nécessaire de différencier deux fractions de tritium lorsque lon considere les organismes
biologiques animaux ou végétaux : le tritium de Ueau tissulaire de l'organisme et le tritium

directement lié a la matiére organique.
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- Le tritium dans I’eau tissulaire des organismes

Le tritium présent sous forme d’eau tritiée (HTO) dans le compartiment aqueux des organismes
vivants est noté TFWT (Tissue Free Water Tritium). Cette fraction est en équilibre rapide (de
Uordre de ’heure) avec son environnement (Belot et al., 1996 ; ASN, 2010 ; IAEA, 2014).

- Le tritium dans la matiére organique

Le tritium directement incorporé dans les molécules organiques constitutives de la matrice
considérée est noté OBT (Organically Bound Tritium). Il est formé dans les organismes vivants a
partir de U’eau tissulaire tritiée et est issu de processus biologiques tels que la photosynthése (Kim
et al., 2013a ; Bacchetta, 2014). En fonction de la force de liaison entre ’atome de tritium et la
molécule organique, OBT peut étre divisé en deux fractions (Diabaté et Strack, 1993 ; Belot et al.,
1996 ; Baglan et al., 2005; Kim et al., 2013b; Le Goff, 2013 ; Bacchetta, 2014) : eOBT
(exchangeable Organically Bound Tritium) et neOBT (non-exchangeable Organically Bound Tritium)
(Figure 1.2). Pour la suite de ce mémoire, il est important de souligner que eOBT et neOBT
correspondent a un aspect cinétique, selon lequel eOBT représente une fraction OBT a cinétique

d’échange rapide et neOBT une fraction OBT a cinétique d’échange lente.
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Figure 1.2 : Répartition des atomes d’hydrogéne échangeable et non échangeable dans la cellulose (Bacchetta,
2014).
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Le tritium a cinétique d’échange rapide
Définition :
Le tritium organique a cinétique d’échange rapide (eOBT) correspond a un tritium avec une liaison
a caractére faible, typiquement un hétéroatome (atome d’oxygéne, d’azote, de soufre), un

halogene (atome de fluor, de chlore, de brome, ...) ou encore sur le carbone a (une cétone ou un
aldéhyde énolisable) (Diabaté et Strack, 1993 ; Belot et al., 1996 ; Baglan et al., 2005).

Dans la mesure ou ces liaisons eOBT sont faibles, les atomes d’hydrogéne et de tritium sont en
équilibre rapidement avec ceux présents dans le milieu. Dans le cas de eOBT, ces atomes sont en
équilibre avec |’eau tissulaire et se comportent comme celle-ci (Thompson et Nelson, 1971 ; Guenot
et Belot, 1984 ; Kim et al., 2013b). La fraction eOBT représente 20 % a 30 % de OBT (Lang et Mason,
1960 ; Guenot et Belot, 1984 ; Yamada et al., 1992 ; Diabaté et Strack, 1993 ; Pointurier et al.,
2004).

Le tritium a cinétique d’échange lente

Définition :

L’emploi du terme neOBT concerne les atomes de tritium intégrés a la matiére organique par des
liaisons covalentes fortes (liaisons carbones). Ces liaisons sont stables sauf en présence d’acides
forts, de bases fortes ou de catalyseurs. neOBT n’est pas soumis a un échange avec les atomes
d’hydrogéne environnant. La fraction neOBT est intégrée a la matiére organique lors de la
formation des molécules et n’est dégradée qu’aprés décomposition du composé auquel il est
incorporé (Diabate et Strack, 1993 ; Ware et Allott, 1999 ; Pointurier et al., 2004). De ce fait, la

fraction neOBT est un bon indicateur de la contamination au tritium en cas de rejet accidentel ou

chronique (Guenot, 1984, Melintescu et Galeriu, 2017).

Analyse des différentes fractions de tritium dans la matiere organique :

Afin d’analyser le tritium dans une fraction biologique donnée, il est nécessaire d’extraire la

fraction en question (Figure 1.3).
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Figure 1.3 : Procédure de séparation des fractions de tritium d’un échantillon biologique pour analyse.

Les échantillons prélevés ne sont pas analysables immédiatement et sont donc stockés avant les
phases d’extraction des fractions de tritium. Les échanges isotopiques doivent étre bloqués pour
limiter toute perturbation de la signature isotopique de ’échantillon (Alanic et Le Meignan, 2008 ;
Maro et al., 2017). Les échantillons sont systématiquement emballés dans des sachets hermétiques
et étanches pour les isoler de la vapeur d’eau atmosphérique. Ils sont ensuite congelés et conservés
dans un congélateur jusqu’a leur traitement (Alanic et Le Meignen, 2008), aprés une durée
minimale de congélation de 48 h (Maro et al., 2017). Enfin, les fractions TFWT et OBT peuvent étre

extraites pour mesurer les activités :
- extraction pour la mesure du TFWT

L’eau libre de l’échantillon peut étre extraite par lyophilisation, distillation simple, distillation
azéotropique, dilution ou séchage simple (Wood et al., 1993). La lyophilisation est la technique
recommandée par rapport a la distillation azéotropique ou a l’étuvage en raison notamment des
risques de dégradation de la matiere organique (CETAMA, 2013). Elle consiste a congeler
rapidement |’échantillon pour ensuite éliminer la majeure partie de l’eau constitutive du produit
par sublimation (Belot et al., 1996 ; Marin et René, 2000). Cette eau est ensuite récupérée pour la

mesure.
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- extraction pour la mesure de OBT

Les échantillons déshydratés, aprés extraction de ’eau libre et/ou apres déshydratation de la

matiére organique, contiennent le tritium lié a la matiere organique. En fonction de [’outil

analytique utilisé pour la mesure du tritium, I’échantillon sec peut étre traité de deux maniéres :

il peut étre calciné pour extraire le tritium sous forme d’eau tritiée a haute
température. La combustion de l’échantillon est la méthode courante utilisée pour
extraire le tritium lié a la matiére organique. Cette fraction peut étre extraite par
combustion dans une bombe de Parr ou dans un four tubulaire en quartz (Belot et al.,
1996). Pour des masses importantes d’échantillons (plusieurs dizaines de grammes), les
calcinations sont réalisées dans des fours a combustion sous courant d’oxygene. Ceux-ci
consistent en un tube en quartz de diameétre suffisant pour le traitement de masses
élevées : la mesure par scintillation liquide requiert 10 g d’eau, obtenue sur la base
d’une combustion de 20 g d’échantillon sec. Ce tube est inséré dans deux unités
chauffantes (Figure 1.4) (Baglan et al., 2010). L’échantillon est, quant a lui, placé dans

une nacelle en quartz qui est introduite dans le tube en quartz.

Echantillon en cours de
combustion dans sa
nacelle en quartz

Catalyseur CoO
Agent dessiccant (silicagel) + billes de quartz Tube en quartz

Flux O, purifié et
asséché

Tubeen« U »
plongeant dans le
piége froid

Piege froid  peme ynité de 1% unité de
chauffage (fixe) chauffage (mobile)

Gaz de combustion

Figure 1.4 : Schéma de principe de la combustion des échantillons tritiés dans un four tubulaire (Baglan et al.,

2010 d’apres Bacchetta 2014).

il peut étre conservé dans un flacon en verre aprés l'avoir purgé de tout hélium
atmosphérique pour la mesure du produit de décroissance radioactive du tritium,
’hélium 3 (Jean-Baptiste et al., 1992 ; Jean-Baptiste et al., 2010). L’hélium-3 diffuse a
travers les composés organiques et s’accumule dans le flacon de conservation pendant

la durée de stockage. La teneur en tritium est alors déduite de la teneur en hélium 3
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mesurée (Baglan et al., 2010; Jean-Baptiste et al., 2010). Cette méthode est
intéressante pour la détermination des teneurs environnementales en tritium au-dessous
des limites de détection des compteurs a scintillation liquide a bas bruit de fond (de
l’ordre de 1 Bq.L™") mais nécessite de longs temps de stockage, typiquement de 100 a
150 jours pour des matrices environnementales telles que les plantes agricoles

(légumes) ou herbacées (Jean-Baptiste et al., 2010).

1.1.2.2 Risques pour [’homme liés au tritium

. Marquage d’organismes vivants par le tritium

Du fait de la faible énergie du rayonnement (Emoy=5,8 keV, Emax=18,6 keV), il n’y a pas
d’exposition des cellules cibles de la peau car celles-ci sont situées a environ 70 pm de profondeur
alors que le rayonnement du tritium ne parcourt que 6 pm dans l’eau (Comte, 2005). Les risques liés
a une exposition externe sont donc inexistants (INRS, 2009) et seules les situations d’exposition

interne (aprés ingestion, inhalation ou absorption) sont a considérer.

- Absorption

Le tritium peut étre absorbé par voie interne (inhalation ou ingestion) ou externe (absorption
cutanée). Tout comme son isotope stable, le tritium suit les voies d’accés de l'eau et des
substances organiques non radioactives. La pénétration dans les tissus, les organes ou les fluides

biologiques est plus ou moins rapide selon la forme chimique initiale (Belot et al., 1996).
Inhalation

Une fois présent dans un organisme, le transfert du tritium au sang est fonction de la forme
chimique inhalée (ICRP, 1989, 1993, 1995 ; Belot et al., 1996) :

HTO liquide

La forme liquide de HTO est trés fortement retenue par ’organisme, |’évacuation de la fraction de
HTO liquide inhalée de l’organisme est de "ordre de 1 %. Une fois présente dans l’organisme, HTO
diffuse a travers les membranes cellulaires et un équilibre s’établit avec les fluides corporels (Belot
etal., 1996).

HTO gazeux, hydrogene tritié HT et méthane tritié

Le tritium gazeux est peu soluble dans ’eau. De ce fait, une faible fraction du tritium inhalé (<1 %)
est transférée dans le sang, sous la forme HTO (Belot et al., 1996). Pinson et Anderson (1950) ont
démontré que moins de 0,1 % du HT de l’atmosphére inhalé par des rats est retrouvé dans les

fluides sous forme HTO.

Tritium organique
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L’absorption par l’organisme du tritium organique inhalé est fonction de la nature chimique de la
molécule. Une molécule soluble dans ’eau entraine une absorption des vapeurs organiques tritiées

complétes et rapides (Belot et al., 1996).
Autres

Concernant les autres composés tritiés (tritiures métalliques, peinture radio-luminescentes, ...), leur
libération d’un organisme semble plus lente (de 'ordre de la dizaine de jours) que les formes citées
précédemment (Belot et al., 1996 ; Trivedi et Cheng, 1997).

Absorption transcutanée

L’absorption transcutanée est similaire aux processus d’absorption par inhalation, décrit
précédemment. HTO liquide est la forme chimique tritiée qui est la plus facilement transférée au
sang (Belot et al., 1996). Dans une atmosphére contenant de la vapeur d’eau tritiée, un tiers de la
contamination se fait par voie percutanée et deux tiers par inhalation (ICRP, 1989, 1993, 1995 ;
Belot et al., 1996 ; ICRP, 1996). La forme HT pénétre difficilement la peau (Belot et al., 1996).

Ingestion

Qu’il soit sous forme d’eau tritiée ou de tritium organique, la digestion du tritium est compléte et
rapide. Le tritium est ainsi rapidement transféré au sang, pour ensuite suivre le devenir biologique
de ’hydrogéne. Bien que faible, l’ingestion de nourriture tritiée induit une plus grande fraction de
tritium incorporée a la matiére organique que l’ingestion d’eau tritiée (respectivement 4,1-4,2 % et
0,3-0,7 % (Belot et al., 1996).

- Bio-cinétique des composés tritiés dans I'organisme

La bio-cinétique d’élimination du tritium dépend de la forme chimique considérée. L’eau tritiée suit
les voies de transfert classiques de ’eau dans l’organisme : elle est éliminée par les urines, la
transpiration et Uair expiré. Le renouvellement de ’eau libre corporelle et |’élimination
consécutive du tritium suite a une exposition s’effectuent avec une période biologique d’une
dizaine de jours chez ’adulte, correspondant au renouvellement de [’eau libre corporelle (Hill et
Johnson, 1993 ; Belot et al., 1996 ; Trivedi et al., 1997 ; ASN, 2010). Le tritium absorbé est
transféré au sang sous forme d’eau tritiée : 3 % sont intégrés dans des molécules organiques et 97 %
restent sous forme d’HTO (ICRP, 1989).

La plupart des composés organiques absorbés sont utilisés et dégradés pour produire de |’énergie et
de U'eau tritiée qui retourne au stock de l’eau cellulaire. Une fraction mineure des composés
organiques ingérés est cependant directement incorporée aux tissus sous forme organique. En
moyenne, le tritium organique se maintient au sein du corps environ 30 a 40 jours (Belot et al.,
1996), mais certaines molécules organiques tritiées (notamment les matieres adipeuses ou le

collagene) peuvent demeurer dans |’organisme jusqu’a 450 jours (Okada et Momoshima, 1993).

. Effets biologiques
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Les facteurs de risques liés au tritium sur le plan biologique tiennent notamment a sa trés grande
mobilité et a ses capacités d’échange avec les hydrogénes labiles des molécules organiques telles
que les acides nucléiques (ADN, ARN) ou les protéines. D’une maniére générale, les dommages
potentiels a ’ADN sont considéres comme un point critique vis-a-vis des effets des rayonnements
ionisants, qu’il s’agisse de la mort cellulaire ou de l'induction de mutations, potentiellement

transmissibles aux descendants de la cellule touchée apres division cellulaire de cellules lésées.

Les effets biologiques et les risques radiologiques associés au tritium ont fait l’objet de nombreuses
études épidémiologiques sur différents types de population : travailleurs du nucléaire, populations
vivant a proximité d’installations nucléaires, adultes ou jeunes enfants (Little et Wakeford, 2008).
Les seuls effets sanitaires significatifs dus au tritium ont été observés chez des utilisateurs
professionnels de peintures luminescentes, dont le nombre de cellules sanguines a chuté (CARMIN,
2008). En dehors de ces quelques cas d’expositions chroniques et massives (plusieurs TBq), aucun
effet n’a été observé chez ’Homme. En particulier, les études épidémiologiques ne mettent pas en
évidence d’exceés de cancers attribuables au tritium. Cependant, la plupart de ces études se basent
sur des données statistiques collectées auprés de travailleurs du nucléaire exposés a différentes
sources de radiations, et il est souvent impossible de tirer des conclusions quant a l'impact
spécifique d’une exposition au tritium (Little et Wakeford, 2008). D’autre part, les données
expérimentales actuelles concernant les expositions chroniques a faible dose et a faible débit de

dose ne sont pas suffisamment étayées pour le tritium.

De fait, les connaissances actuelles sur les effets radiologiques du tritium se basent essentiellement
sur des observations faites en laboratoire sur des cultures cellulaires ou sur des animaux. Ces
expériences ont démontré que des excés de tumeurs, leucémies, malformations fecetales, et
mutations génétiques peuvent étre induits chez des rongeurs suite a une exposition au tritium a
fortes doses, au-dela de 0,1-0,2 Gy (correspondant a 100-200 mSv) (Okada et Momoshima, 1993 ;
Straume, 1993 ; Belot et al., 1996). Bien que les concentrations pour lesquelles des effets
biologiques ou cancérogénes apparaissent expérimentalement soient trés supérieures aux
concentrations mesurées dans l’environnement, le risque de développement d’un cancer chez
’Homme suite a une exposition sensiblement chronique au tritium ne peut étre exclu. La
probabilité théorique de mort par cancer du a une incorporation de tritium a été estimée a 65.10®

par mSv (Straume, 1993).

De facon a pouvoir transposer les résultats obtenus sur les animaux au cas humain, la notion
d’Efficacité Biologique Relative (EBR) est définie comme le rapport de la dose absorbée d’un
rayonnement de référence (X ou gamma) a la dose absorbée du rayonnement étudie produisant le
méme effet biologique. La probabilité des effets stochastiques ne dépend pas seulement de la dose
absorbée mais également du type et de [’énergie du rayonnement. La dose absorbée est convertie
en dose équivalente, par pondération (facteur wR) du type d’énergie de rayonnement. Sur la base
de considérations biophysiques, la Commission Internationale de Protection Radiologique (CIPR)

considére des valeurs de ’EBR et du facteur wR de 1 pour le tritium (ICRP, 2007). Néanmoins, la
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valeur de ces paramétres est actuellement discuté (Straume, 1993 ; Melintescu et al., 2007 ;
Galeriu et al., 2008 ; Little et Wakeford, 2008).

. Dosimétrie du tritium

La dose efficace est exprimée pour une unité d’incorporation donnée (DPUI). Il s’agit d’une somme
de doses équivalentes, pondérée par un facteur de risque qui est associé a chaque organe. Le
récapitule les différents DPUI chez ’lHomme, en fonction de ’age, de la forme chimique tritiée et

duTableau 1.3 mode d’ingestion.

Tableau .3 : DPUI chez I’adulte, ’enfant et le nourrisson en fonction de la forme chimique tritiée et le mode
d’incorporation (Belot et al., 1993 ; ICRP, 1993 ; ICRP, 1995 ; ICRP, 1996)

DPUI adulte DPUI enfant DPUI nourrisson
Forme chimique / mode d’incorporation

(Sv.Bq™) (Sv.Bq™) (Sv.Bq™")
Tritium organique / inhalation 4,2.10™M 5,5.10™" 1,5.10°1°
Tritium organique / ingestion 4,1.10™" 5,3.10™" 1,4.10
HTO inhalation 1,8.10™" 2,3.10™" 6,3.10™"
HTO / ingestion 1,8.10™" 2,3.10™" 6,3.10™"
CH;T / inhalation 1,8.10™" 2,3.10™" 6,3.10™"
HT / inhalation 1,8.10" 2,3.10" 6,3.10™"

A concentration égale, l’ingestion du tritium organique est une importante voie d’incorporation du
tritium a Uhomme (Garland et Ameen, 1979 ; Diabate et Strack, 1993), car le coefficient de dose
est élevé (Tableau 1.3) et son temps de séjour biologique est 3 a 6 fois plus long que celui de ’eau
tritiée (Galeriu, 1994).
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1.2 Transferts du tritium dans |’environnement

1.2.1 Transferts dans I’atmosphére

1.2.1.1 Formes chimiques tritiés dans ’atmosphere

Les principales formes chimiques du tritium dans ’atmosphére sont la vapeur d’eau tritiée (HTO),
le dihydrogéne tritié (HT) et le méthane tritié (CH;T). Les rejets de tritium atmosphérique par les

installations nucléaires suivent les écoulements de ’air.

1.2.1.2 Transports du tritium dans [’atmosphere

En situations de rejets chroniques ou accidentels de polluants dans l’atmosphére, leur dispersion est
régie par leurs propriétés physiques et celles de l’atmosphére dans laquelle ils sont rejetés (IAEA,
1981). Les effluents pénétrent dans |’atmosphére avec une vitesse et une température qui different
généralement de celles de ’air ambiant, et provoquent ainsi une surélévation thermocinétique du
panache (Maro, 2011). La différence d’obstacles de différentes hauteurs influence également le

trajet de Ueffluent (Figure 1.5).
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Figure 1.5 : Comportement d’un effluent dans l’atmosphére (source IAEA, 1981).

Le mouvement de ’effluent avec le vent, pendant et apres la surélévation du panache, correspond

au transport. La turbulence de ’atmosphére, induite par le frottement du vent sur le sol
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(turbulence mécanique) ou apres les effets indirects du soleil (turbulence thermique) provoque des
mouvements désordonnés de U’effluent qui entrainent progressivement sa diffusion (Maro, 2011). La
dispersion atmosphérique liée a la diffusion moléculaire est négligeable devant le transport
turbulent : respectivement, le coefficient de diffusion moléculaire de I’HTO dans l’air est de
~-10° m2.s" (Belot et al., 1996 ; Seigneur, 2012) en opposition a des diffusions turbulentes variant

de -1 m2.s" en conditions stables a ~100 m2.s™" en conditions instables (Seigneur, 2012).

1.2.1.3 Processus atmosphérique de d’évolution dans la masse d’air du tritium

Suite a leur émission dans l’atmosphére, les formes chimiques tritiées sont soumises a des processus
tels que (Maro, 2011) :

- la formation ou la coagulation des aérosols ;

- la décroissance radioactive ;

- le dépot sec (diffusion brownienne, interception, impaction inertielle, sédimentation
gravitationnelle, ...) ;

- le dépot humide par les précipitations (diffusion brownienne, interception, impaction
inertielle, diffusion turbulente, effets phorétiques, effets électrostatiques, ...) ;

- la remise en suspension.

Les formes HT et CH;T sont essentiellement entrainées par dépot sec en raison de leur faible
solubilité. La vapeur d’eau tritiée (HTO) est au contraire facilement échangée avec les gouttes de

pluie : les dépots humides et secs sont possibles.

1.2.2 Transferts dans le sol
1.2.2.1 Origine et caractérisation d’un sol
. Définition

L’Association Francaise d’Etude de Sol (AFES) définit le sol comme « un volume qui s'étend depuis la
surface de la Terre jusqu'a une profondeur marquée par l'apparition d'une roche dure ou meuble,
peu altérée ou peu marquée par la pédogenése. L’épaisseur du sol peut varier de quelques
centimetres a quelques dizaines de meétres ou plus. Il constitue localement une partie de la
couverture pédologique qui s'étend a l'ensemble de la surface de la Terre. Il comporte le plus
souvent plusieurs horizons correspondant a une organisation des constituants organiques et/ou
minéraux (la terre). Cette organisation est le résultat de la pédogenése et de laltération du
matériau parental. Le sol est le lieu d’une intense activité biologique (racines, faune et

microorganismes) ».

. Origine

Les sols sont constitués d’une fraction minérale et d’une fraction organique. La répartition des

fractions minérale et organique est variable suivant le type de sol. La pédogénése peut se résumer
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en trois étapes élémentaires fondamentales combinant processus physiques, biologiques et
chimiques (Duchaufour, 1990) :

- altération de la roche meére :

La masse minérale s’altere suite a des phénomeénes physico-chimique (thermoclastie,
hydroclastie, dissolution, gélivation, cryoturbation, solifluction, arrachement gravitaire,
(Guillien, 1949 ; Chevalier, 2012)).

- humification :

L’altération du substrat minéral permet la colonisation végétale. La décomposition des

végétaux permet la formation d’humus.
- mouvement de matiére :

La ségrégation et la migration de matiére (exemple : eau) permet la mise en place de

phénomeéne tel que le processus d’oxydoréduction (hydromorphie).

Un sol est constitué de sous-couche horizontales appelées horizons de sol. Ces horizons de sol
permettent de caractériser une couverture pédologique suivant trois critéres : la constitution,
’organisation (présence de structure), les dynamiques (fonctionnement, évolution) (Baize et Girard,
2008).

° Caractérisation d’un sol

Le sol est un milieu dynamique triphasé : solide, liquide et gazeuse (Hillel, 2004). La phase solide
est composée de particules minérales et de particules organiques, de formes irrégulieres et de
tailles diverses ; la phase liquide est composée d’eau et de solutés, la phase gazeuse correspond a
’air dans le sol. Pour caractériser un sol, il est important de distinguer deux notions : la texture et

la structure.

- la distribution des particules en fonction de leur diameétre se définie via la texture du sol.
L’USDA distingue trois types de particules pour classifier les sols en fonction de leur texture
(Figure 1.6) : les sables (50-2000 pm), les limons (2-50 pm) et les argiles (moins de 2 pym).

Les particules de diamétre supérieur a 2 mm sont appelées les éléments grossiers.

IRSLY

54



100 0

Argile (%) Limon (%)

Argile
sableuse

Argile

sableuse
\ i . Limon
30 N \ Limon argileux argileux fin 20
argilo-sableux /
20
Limon
Limon sableux Limon fin
20
Limon
trésfin
0 100
100 90 80 70 60 50 40 30 20 10 0
<€
Sable (%)

Figure 1.6 : Triangle de texture proposé par I’USDA (IUSS Working Group WRB, 2006).

- la structure du sol est une caractéristique dynamique qui se réféere a l’arrangement des
particules solides. Elle est associée a la porosité du sol, c’est a dire ’espace libre de
matiere entre la matiére minérale et la matiére organique qui peut étre rempli d’eau et
d’air (Figure 1.7). La porosité varie dans l’espace et dans le temps en fonction des
conditions agro-environnementales et des propriétés du sol. Ce réseau poreux intervient
dans de nombreux processus pédologique tels que la circulation de U’eau et de lair, le

transport de solutés et la croissance, le développement des racines, ... (Ugarte Nano, 2015).
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Figure 1.7 : Composition schématique (volumique) d’un sol a texture médiane, aux conditions considérées
optimales pour la croissance végétale (Hillel, 2004). Les fleches indiquent une relation entre ’eau et l’air, de

sorte qu'une augmentation du volume de l’'un est associée a une diminution de l'autre.

. Vie pédologique

Le sol est un réservoir riche en biodiversité, contenant une communauté diverse d’organismes (vers
de terre, taupe, champignons, bactéries, ...). Les plus petits organismes (comme les bactéries) sont
les plus nombreux et les plus diversifiés (Weaver et al., 1994). La plupart des organismes sont
fortement présents dans les premiers centimétres de sol ou les concentrations en matiéres

organiques sont les plus élevées, et ol l’enracinement permet une aération (Waksman, 1927).

1.2.2.2 Flux des formes tritiées majeures au sein d’un sol

Le tritium atmosphérique peut rejoindre la solution du sol, avec des cinétiques variables selon sa
forme chimique (HT ou HTO). L’eau tritiée du sol se comporte comme ’eau non tritiée, et participe
notamment aux phénoménes d’évaporation, de percolation vers les nappes profondes, de diffusion,
d’assimilation racinaire et de transpiration par les plantes (Eisenbud et al., 1978 ; Papke et
Foerstel, 1991 ; Murphy, 1993). La dynamique de ’eau dans le sol est liée a son état énergétique,
composé d’énergie cinétique et d’énergie potentielle (Ugarte Nano, 2015). Seule [’énergie
potentielle est considérée dans les calculs de bilans d’eau dans le sol, I’énergie cinétique étant
généralement négligée du fait d’une vitesse d’écoulement d’eau dans le sol - variable selon la

texture et la structure de sol - relativement faible (inférieure & 0,1 m.s™" selon Or et al., 2004).

° HT

Le dihydrogeéne tritié (HT), élément peu biodisponible (Pinson, 1951) et peu soluble dans !’eau
(Belot, 1986), confere une dose a ’homme relativement faible en comparaison avec l'eau tritiée
(HTO) (Peterson et al., 2002). Cependant, bien que l'impact radiologique d’une inhalation de HTO

soit 25000 fois supérieure que celle de HT pour ’homme (Galeriu et al., 2008), la forme HT n’est
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pas négligeable puisque cette derniére peut étre oxydée en HTO et ainsi devenir biodisponible et

intégrer la chaine alimentaire.

- Dépdt du HT

La vitesse de dépot du tritium atmosphérique au sol (m.s™") est définie comme le ratio entre le flux
de tritium délivré au sol (Bq.m™2.s") et la concentration volumique de ’hydrogéne tritié dans
[’atmosphére au-dessus de ce sol (Bq.m™) (Belot et al., 1996). Les vitesses de dépdt de [’hydrogéne
tritié sont liées au type de sol et a ses propriétés (structure, contenu en micro-organismes, teneur
en eau, teneur en air, ...) mais indépendantes du temps de contact entre le gaz tritié et la surface
de sol (Belot et al., 1996 ; Galeriu et al., 2008). Les vitesses de dépot de !’hydrogene tritié
obtenues dans la littérature pour la plupart des sols sont comprises entre 10° et 102 m.s”, pour
différents types de sols (Foerstel, 1986, 1988 ; Paillard et al., 1988 ; Taschner et al., 1988 ; Murphy,
1993 ; Belot et al., 1996 ; Koarashi et al., 2001).

- Oxydation du HT

Dans I’atmosphére

Le gaz H, n’étant pas trés réactif en conditions atmosphériques, ’oxydation de HT dans
[’atmospheére est suffisamment faible pour étre négligé (Clerc et al., 1988 ; Ota et al., 2007 ; Ehhalt
et Rohrer, 2009).

A la surface des feuilles

Certaines études (Cline, 1953 ; Ichimasa et al., 1999) ont démontré que l’oxydation du HT est
possible au niveau de la surface foliaire d’un végétal. Bien que l’oxydation foliaire varie d’une
espéce a une autre, elle est cependant moins importante que l’oxydation dans le sol (Dunstall et
al., 1985 ; Ichimasa et al., 1999).

Dans le sol
Le devenir du HT atmosphérique est lié a 3 processus élémentaires (Ota et al., 2007) :

- transport turbulent de l’atmosphére vers le sol ;
- diffusion de HT dans le sol ;

- oxydation de HT par les micro-organismes au sein du sol.

Le sol contribue au stockage de gaz trace type H,, en jouant moins un réle de production de H, que
de piege a H, (contribution relative en % : 5 % de source de H, et 95 % de piege de H,, Conrad,
1996). La pénétration des gaz dans un sol est directement fonction de la perméabilité de ce sol
(Kramer et Boyer, 1995 ; Ball et al., 1997 ; Singer et al., 2000), avec une profondeur de pénétration

moyenne de 3 a 4 cm (Balaine et al., 2016).

L’oxydation du HT en HTO dans le sol n’est possible qu’avec un sol non-stérile, c’est-a-dire pourvu
de micro-organismes ou de bactéries (McFarlane et al., 1978, Momoshima et al., 1992). L’oxydation

du HT s’effectue essentiellement au niveau du sol, en majorité par les bactéries du sol (Schuler et
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al., 1990 ; Conrad et al., 1991) et en minorité par les enzymes abiotiques du sol (Conrad et
Schuler, 1981 ; Schuler et Conrad, 1990 ; Schuler et Conrad., 1991). Il existe deux types d’activité
bactérienne oxydante du HT (Libert et al., 2000) : les bactéries aérobies - majoritaires dans le
processus d’oxydation du HT, essentiellement constituées de streptomyces (Komuro et al., 2002) -
et les bactéries anaérobies. Plusieurs études mettent en évidence ces deux cinétiques d’oxydation
bactérienne (Popelier et al., 1985 ; Schuler et Conrad, 1990 ; Piché-Choquette et al., 2016), tout en
soulignant que l'oxydation dans le sol est plus importante avec les bactéries aérobies. Ces
microorganismes sont présents dans la surface du sol, de facon ubiquiste (Guo et al., 2008). Le

profil vertical des bactéries du sol oxydante du HT (Komuro et al., 2002) est représenté Figure 1.8.

Bactéries oxydantes (%)
0 10 20 30 40 50 60 70

0-5cm

5-10cm

10-15¢cm

Pronfondeur de sol {cm)

15-20cm

Figure 1.8 : Distribution verticale des bactéries oxydantes dans les 20 premiers centimetres de sol, d’apres
Komuro et al. (2002).

Cette oxydation bactérienne s’effectue via ’enzyme hydrogénaze qui catalyse l’oxydation de H,.
L’oxydation du H, par les bactéries du sol s’effectue via une réduction d’un accepteur d’électron

(Equation 1.4), correspondant a [’oxygéne dans ’air pour les bactéries aérobies (Libert et al., 2000).
H, & 2H' + 2e” Equation |.4

L’oxydation du HT en HTO par les bactéries du sol est une réaction enzymatique qui suit la loi de
Michaélis-Menten (Quinlan, 1980 ; Edao et al., 2016) :

E4+SoES—SE+P Equation 1.5
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Ou dans le cas de "oxydation de HT : E représente ’enzyme (hydrogénaze), S le substrat (HT), P le

produit (HTO) et ES correspond au complexe enzyme-substrat.

Dans I’hypotheése ol la concentration en substrat est bien supérieure a la concentration en enzyme,

la vitesse de la réaction d’oxydation v,,; suit I’équation de Michaélis-Menten :

X. V. ,
Voxi = max Equation 1.6
X+ Ky,

Avec : x le substrat (HT), Km la constante de Michaélis-Menten traduisant ’affinité de ’enzyme a
un sol donné, v, la vitesse maximale de réaction par unité de masse de sol (les unités sont
précisées Tableau 1.4). Pour une réaction d’oxydation du HT en HTO par les bactéries du sol, K, et
Vmax SONt fonction de différents parametres (Fallon, 1982 ; Ichimasa et al., 1988 ; Schuler et Conrad,
1991 ; Meredith et al., 2014) :

- K, dépend du pH du sol, de la température du sol et de la texture du sol (Quinlan 1980 ;
Schuler et al., 1983 ; Schuler et al., 1991b ; Dong et al., 2001) ;

- Vmax dépend de la teneur en eau du sol, de la température du sol, de la profondeur de sol
(Schuler et al., 1983 ; Schuler et al., 1991b ; Ichimasa et al., 1995 ; Komuro et al., 2002 ;
Ota et al., 2007 ; Edao et al., 2016).

La concentration en HT dans le sol décroit rapidement avec le temps (Conrad, 1996). La
concentration de H, en dessous de laquelle le H, n’est plus consommé par les bactéries dépend de
caractéristiques thermodynamiques de cette consommation bactérienne (Conrad, 1996). Cette
oxydation rapide (McFarlane 1978 ; Amano, 1995) du HT a lieu dans les 5 premiers centimétres de
sol (McFarlane et al., 1978 ; Ichimasa et al., 1995; Conrad, 1996). Une fois oxydé, le HTO

nouvellement formé va suivre le cycle de ’eau (advection, diffusion, évapotranspiration, ...).

Tableau 1.4 : Description des différents parameétres utilisés pour calculer la vitesse d’oxydation du HT en HTO.

Symbole Définition Valeur Unités Références

Parametre de
Ko - mol.m
Michaelis-Menten

Vitesse d’oxydation

Voxi - mol.g™".hr

réelle de HT
Vinax Vitesse maximale de réaction 2,8.10°% mol.g™.hr Ota et al., 2007

Concentration en HT dans la 3
X ) ) - mol.m’
fraction air du sol
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Les études d’oxydation du HT en HTO par les bactéries du sol porte sur les sols sableux (Conrad et
al., 1983 ; Dong et Layzell, 2001 ; Ota et al., 2007) et limoneux fins (Conrad et al., 1983), mais a
notre connaissance il n’y a pas d’étude sur ’oxydation du HT dans les milieux limoneux plus

grossiers ou argileux.
. HTO gazeux

- Echange a l'interface atmosphére-sol

La vapeur d’eau atmosphérique rejoint le compartiment sol par diffusion entre ’air et la surface du
sol : il s’agit du dépot sec (Garland, 1980). Ce flux dffusif de la vapeur a la surface de sol peut étre
décrit par la loi de Fick : le flux net de tritium est proportionnel a la différence des concentrations

volumiques de vapeur d’eau tritiée dans ’air et au niveau du sol (Belot et al., 1996).

- Echange a l'interface atmosphére-plante

Selon Belot et al. (1996), l’activité en TFWT de la plante est influencée par deux processus : (1) un
équilibre diffusif entre le HTO de U’air et le TFWT de la plante via les stomates foliaires et (2) un
apport d’eau tritiée par ’eau du sol (Equation 1.7).

dcf _ YVe

= T (paCa = BRVCD + 1 (py = P)-Cor Equation 1.7

Avec : C; la concentration de tritium dans Ueau du tissu foliaire (Bq.kg™), C, la concentration
moyenne de tritium dans [’eau de la couche racinaire du sol (Bq.kg™), C, la concentration de tritium
dans la vapeur d’eau présente dans la couche atmosphérique au-dessus des plantes (Bq.kg"), yv. la
vitesse d’échange de ’eau tritiée (y=0,95), v, la vitesse d’échange de ’eau a la surface du couvert
(m.s'1), M la masse d’eau contenue dans les feuilles par unité de surface horizontale de sol, p, la
masse de vapeur d’eau par unité de volume d’air a la température des feuilles, p, la masse de
vapeur d’eau saturante par unité de volume d’air a la température des feuilles, B U'inverse du

facteur de séparation isotopique (8=0,91).

. HTO liquide

- Dépot

L’apport de tritium au sol par précipitation est calculé suivant cette formule :

Flux"T® = L. A0, ruiss Equation 1.8

Ou Flux"™ désigne le flux de tritium sous forme HTO (Bq.m?.s") apporté par la pluie au sol, |

Uintensité de la pluie (m.s™), AHTO,

[’activité de ’eau de pluie (Bq.kg™) et ruiss un facteur de
ruissellement de U’eau de pluie, déterminé par Huang et al. (2013). Ce facteur de ruissellement,

compris entre 0 et 1, est fonction de l’intensité de précipitation, le pourcentage de couvert végétal
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recouvrant le sol, la pente du terrain et la saturation en eau des pores du sol. Le ruissellement est

estimé en laboratoire sur un couvert de type ray-grass.

- Devenir dans les premiers cm de sol

Une fois infiltrée dans le sol, le devenir de l’eau tritiée dépend de la structure et de la texture du

sol (argileux, limoneux, sableux).
Assimilation racinaire

L’essentiel du flux d’eau traversant les plantes terrestres provient du sol. Cette eau est prélevée
par le systéeme racinaire du végétal puis, une fois incorporée a la plante, diffuse au sein de
’organisme via le systéme vasculaire (Murphy, 1993). Le végétal puise [’eau du sol dans un stock

disponible appelé réserve utile en eau.
La réserve en eau correspond a la différence entre deux humidités caractéristiques du sol :

- la teneur en eau a la capacité au champ : c’est la teneur en eau retenue dans le sol aprés
ressuyage ;
- U’humidité au point de flétrissement permanent : c’est la teneur en eau retenue dans le sol

et non disponible pour les plantes.

Le potentiel matriciel du sol caractérise ’état hydrique du sol, et correspond aux forces de
rétention exercée par le sol. Il augmente quand la teneur en eau diminue. Pour la majorité des
plantes cultivées sous un climat tempéré, la teneur en eau a la capacité au champ et ’humidité au
point de flétrissement permanent ont respectivement un potentiel matriciel pF de 1,5 (ou pF 2,5

en fonction du type de sol) et pF de 4,2.
Evapotranspiration

L’évapotranspiration est composée de ’évaporation du sol et de la transpiration végétale.
L’évaporation est fonction des conditions météorologiques (température, vitesse du vent, ...) et
pédologiques (stress hydrique). Pour un couvert végétal uniforme, |’évapotranspiration est
généralement modélisée selon le modele « Big Leaf » de Penman-Monteith (Penman, 1948). Le
couvert végétal est considéré de maniére simplifiée comme une feuille unique recouvrant toute la
surface de sol étudiée. Le modele TOCATTA-y est basé sur ces principes (cf. annexe B.1, Le Dizes et
al., 2017).

Migration, percolation
La conductivité hydraulique du sol est définie par la loi de Darcy suivante, établie en milieu non
saturée :

q =-K(h).VH Equation 1.9

Avec ¢~ le débit volumique par unité de surface (m®>.m™2.s"), H est la charge hydraulique (m), et

K(h) est la conductivité hydraulique (m.s™) fonction de la charge matricielle du sol. Dans notre
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approche opérationnelle, le modele TOCATTA-y utilise l’équation empirique de Yamazawa (2001),
selon laquelle la conductivité hydraulique dépend aussi de la teneur en eau du sol, mais est plus
facile a paramétrer. L’infiltration est maximale suite a une pluie aprés un épisode sec du fait d’un

fort gradient hydraulique (Equation 1.10).

Equation 1.10

Nw )2b+3

K=K.<
" \ws

OU K; est la conductivité hydraulique a saturation (m.s™), 1,, est la teneur en eau volumique du sol
(m3.m?), n,,s est la teneur en eau volumique du sol & saturation (m>.m), et b est une constante

fonction de la texture du sol.
Diffusion

La diffusion répond aux gradients de concentrations de ’eau tritiée au sein de la porosité du sol,
elle ne correspond pas a un mouvement apparent de l’eau du sol (Murphy, 1993). En I’absence de
forte pluie, la vitesse de diffusion est supérieure a la vitesse d’infiltration. Cependant, cette vitesse

de diffusion diminue rapidement en fonction du temps (Belot et al., 1996).

- Devenir dans les premiers centimétres de sol

La majeure partie de ’eau tritiée pénétrant dans les couches plus profondes que les horizons
racinaires est transportée sous forme liquide, en raison de phénomeénes convectifs et diffusifs liés a
la porosité du sol, avec une vitesse variant de 3.10° m.jour" & 2 m.jour" selon le type de sol
considéré (Eisenbud et al., 1978 ; Murphy, 1993 ; Belot et al., 1996). L’eau tritiée rejoint alors les

eaux souterraines et suit le comportement des eaux phréatiques.

1.2.3 Transferts dans la plante
1.2.3.1 Fonctionnement d’un végétal
. Relation eau-plante

L'eau circule a travers la plante selon un mouvement ascendant principalement dans le xyléme. La
principale force motrice du mouvement de l'eau dans le xyléme est la transpiration et la pression
qui en résulte dans la colonne d'eau. La colonne d'eau est maintenue en raison de la résistance a la
traction élevée de l'eau. L'eau perdue par transpiration est reconstituée par l'absorption de l'eau du
sol par le systéme racinaire (Hopkins et Hiiner, 2008). De grandes quantités d'eau sont perdues par
les plantes par évaporation a partir des surfaces des feuilles, processus connu sous le nom de
transpiration. La transpiration foliaire s'explique par les différences de pression de vapeur d'eau
entre les espaces internes des feuilles et l'air ambiant. Divers facteurs influent sur le taux de

transpiration, tels que la température, 'humidité, la vitesse du vent et la structure des feuilles.
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. Constitution des plantes

- Cellule végétale
La cellule est la brique élémentaire, "unité fonctionnelle de tous les étres vivants.

Une cellule végétale est constituée d’un noyau cellulaire entouré d'un protoplasme et de divers
organites (également appelé plastes). Le tout est protégé par une membrane plasmique et une
paroi cellulaire (Figure 1.9). Le cytosquelette est un réseau tridimensionnel de protéines fibrillaires
qui confére a la cellule l'essentiel de ses propriétés mécaniques. Il joue en outre un role vital dans
le déterminisme de |’organisation et de la morphologie cellulaire, ainsi que dans sa division, sa

croissance ou encore sa différenciation (Hopkins et Hiiner, 2008).

Les principales activités métaboliques sont compartimentées par les organites cellulaires (Hopkins
et Huner, 2008 ; Boyer, 2009) :

- les plantes sont des organismes eucaryotes, caractérisés par la présence d’un noyau limité
par une enveloppe. Le noyau contient l’information génétique sous forme d’acide
désoxyribonucléique (ADN). L’ADN contient les génes qui codent pour Linformation
nécessaire a la synthése d’acide ribonucléique (ARN). L’ARN est exporté vers le cytoplasme
ou il dirige la synthése de protéines spécifiques ;

- le réticulum endoplasmique et U’appareil de Golgi forment un systéme membranaire
complexe impliqué dans la biosynthése des lipides et des protéines ;

- la grande vacuole centrale renferme une grande quantité d’ions inorganiques, d’acides
organiques, de glucides, d’enzymes et des métabolites secondaires tels que les pigments.
La forte teneur en solutés de la vacuole permet U'absorption d’eau nécessaire a
’accroissement cellulaire ;

- les mitochondries sont le siége de la respiration cellulaire. Ce processus permet |’oxydation
des glucides et donc ’obtention d’énergie utilisable sous forme d’adénosine triphosphate
(ATP). La respiration végétale est décrite plus précisément dans le paragraphe 2.3.2.2 ;

- les chloroplastes sont le siege de la photosynthése, dont le processus est décrit dans le

paragraphe 2.3.2.2.

- Organes végétaux

Les cellules sont groupées en fonction de leur structure et/ou de leur fonction. Les cellules d’un
méme groupe sont réunies en tissus, qui constituent eux-mémes les organes. Les principaux organes
végétatifs (assurant le développement de la plante) sont les racines, les tiges et les feuilles. Les

organes reproducteurs (assurant la reproduction de la plante) sont les fleurs et les fruits.
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Figure 1.9 : Représentation schématique d’une cellule végétale (Boyer (2009) d’apres Hopkins (1995) et Gallien
(2005)).

Organes végétatifs

Les racines ont pour fonctions principales l’ancrage dans le sol, la mise en réserve et ’absorption

d’eau et de sels minéraux.

Les tiges de jeunes dicotylédones (par exemple U’herbe) ont une structure réguliere, disposés en
cercles concentriques autour d’une moelle centrale de nature parenchymateuse. Ces tiges sont

constituées de deux types de tissus conducteurs :

- le xyléme pour le transport d’eau, de minéraux dissouts et dans une moindre mesure de
molécules organiques ;
- le phloéme pour la translocation de matériel organique primaire produit au niveau des

sites de photosynthése (Hopkins et Hiiner, 2008).

Les feuilles sont rattachées a la tige par le pétiole. Le limbe d’une feuille est la partie de cet
organe situé a U'extrémité du pétiole, avec une structure typique en lame. Les surfaces du limbe
foliaire sont recouvertes d’un épiderme supérieur et inférieur qui entoure un tissu parenchymateux
chlorophyllien appelé mésophylle (Figure 1.10) : c’est le siege principal de la photosynthése. Les
monocotylédones sont généralement constituées d’un seul type de parenchyme contrairement aux

plantes dicotylédones qui possedent deux types de mésophylle (Hopkins et Hiiner, 2008) :

- le mésophylle palissadique qui forme dans la partie supérieure de la feuille une couche de
cellules allongées fortement jointives ;
- le mésophylle spongieux, constitué de cellules irrégulieres plus laches. Ce dernier délimite

tout un réseau de lacunes remplies d’air (Hopkins, 1995).
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Figure 1.10 : Représentation schématique d'une feuille dicotylédone mésomorphe typique (Acer sp.) observée

en coupe transversale (Hopkins, 2008).

Organes reproducteurs

Au cours de la floraison puis de la fructification, certaines cellules se différencient pour créer les
organes reproducteurs (les fleurs et les fruits). Au cours de cette période la plus grande partie des
molécules organiques synthétisées sont exportées vers les fruits afin de constituer les organes de

réserve pour les graines (Lafarge et Durand, 2011).
. Croissance des végétaux

- Absorption des nutriments nécessaires a la croissance végétale

Les plantes sont des organismes autotrophes une grande partie de leur vie (cf. § Hétérotrophie et
autotrophie, p. 75), la production de matiére organique est assurée par la réduction de matiére
inorganique et minérale. Les plantes ont besoin de carbone, dhydrogéne et doxygéne, plus 14
autres éléments naturels qui sont prélevés sur le sol, dont ’azote. Ces 17 éléments (Tableau I.5)
sont considérés comme essentiels car il a été démontré qu’en leur absence toutes les plantes sont
incapables de compléter un cycle de vie normal. Les éléments essentiels peuvent étre considérés
comme des macronutriments ou des micronutriments, selon la quantité normalement requise. Les
micronutriments sont normalement requis en concentrations inférieures a 10 mmol.kgs.." (Hopkins
et Huner, 2008).
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Tableau I.5 : Liste des éléments nutritifs nécessaires pour une croissance normale des plantes (d’aprés Hopkins

et Hiner, 2008).

Eléments Symbole Forme Concentration dans la matiére séche
chimique disponible (mmol.kgs.")
macronutriments

Hydrogene H H,0 60000

Carbone C cO, 40000

Oxygene 0] 0,, CO2 30000
Azote N NO3, NHf 1000
Potassium K K* 250
Calcium Ca ca” 125
Magnésium Mg Mg** 80
Phosphore P HPO;,HPO3~ 60
Souffre S S03~ 30

micronutriments

Chlore Cl Cl 3,0
Bore B BO3~ 2,0
Fer Fe Fe2+, Fe3+ 2,0
Manganése Mn Mn?* 1,0
Zinc In n* 0,3
Cuivre Cu Cu® 0,1
Nickel Ni Ni** 0,05
Molybdene Mo Mo3~ 0,001
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Les trois principaux macronutriments nécessaires a la croissance des plantes (H, C et O) sont
présents sous formes gazeuse ou liquide, tandis que tous les autres éléments sont présents sous
forme ionique dans le sol. L'absorption des sels nutritifs par les plantes implique une interaction
complexe entre les racines des plantes et le sol. La composante colloidale du sol, composée de
particules d'argile et dhumus, présente une surface spécifique treés importante et portante de
nombreuses charges, principalement négatives. Les ions adsorbés sur les surfaces colloidales
chargées représentent le principal réservoir de nutriments pour la plante. Lorsque les ions sont
retirés de la solution diluée du sol par les racines, ils sont remplacés par des ions échangeables du

réservoir colloidal (Hopkins et Hiiner, 2008).

¢ Mlembrans

Simple Facilitated Actie
diffusion diffusion transport

Passive transport

Figure 1.11 : Echange d’ions et de solutés a travers les membranes cellulaires végétales impliquant la diffusion
simple, la diffusion facilitée ou le transport actif (d’aprés Hopkins et Hiiner, 2008).

L'échange de gaz impliqués dans les processus photosynthétiques entre la feuille et l'air dépend de
la diffusion et est régi par l'ouverture et la fermeture de pores épidermiques spécialisés appelés
stomates (Figure 1.10). Le mouvement stomatique est régulé par des niveaux de potassium (K*) dans
les cellules de garde. Louverture et la fermeture des stomates sont également sensibles aux
facteurs environnementaux tels que les niveaux de CO,, la lumiére, la température et l'état de l'eau
de la plante (Hopkins et Hiiner, 2008).

Pour que les nutriments soient absorbés par une plante, ils doivent étre transportés a travers la
membrane cellulaire dans la cellule racinaire. Les solutés peuvent traverser une membrane par trois
voies (Figure 1.11) : la diffusion simple, la diffusion facilitée (participation de protéines de
transport) ou le transport actif (nécessite une source d'énergie métabolique, normalement sous
forme d'ATP). Les protéines de la bicouche lipidique jouent un role de médiateur dans la diffusion

facilitée et le transport actif. Seul le transport actif permet d'accumuler des ions contre un gradient
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électrochimique. L'absorption des nutriments par la plupart des plantes est renforcée par
l'association des racines avec les microorganismes du sol, en particulier les champignons. Les
associations de racines fongiques (mycorhizes) bénéficient a la plante en augmentant

considérablement le volume de sol accessible aux racines (Hopkins et Hiiner, 2008).

- Croissance par production de matiereséche : la photosynthése

L'assimilation du carbone par les plantes créée la biomasse végétale seche. Le bilan global en
carbone dépend de la productivité primaire nette : l'équilibre entre l'absorption de carbone par la

photosyntheése et la perte de carbone par la respiration.

La photosynthése, la respiration et la photo-respiration répondent différemment a la
température. Ainsi, la température optimale pour la photosynthése nette n'est pas la méme que la
température optimale pour la photosynthése brute. Les plantes nécessitent également une
alimentation en eau et en azote adéquate afin de maximiser leur capacité photosynthétique
foliaire. La productivité photosynthétique dépend également de la sénescence des feuilles et de la
structure du couvert végétal. Le couvert végétal idéal maximise l'efficacité de linterception de la
lumiére et du gain de carbone en équilibrant la surface des feuilles, l'angle des feuilles, l'orientation
des feuilles, la densité de la plante et la sénescence des feuilles plus anciennes (Hopkins et Hiiner,
2008).

Structures photosynthétiques

La structure des feuilles des végétaux vasculaires est étroitement liée a la notion de fonction. Une
feuille a besoin d’un apport adéquat en lumiére, dioxyde de carbone et eau afin d’accomplir sa
fonction principale de production photosynthétique. Le développement d’une surface foliaire
importante et la présence de chlorophylle et de pigments permettent notamment d’optimiser la
capture de la lumiére solaire. Un systéme conducteur trés développé permet d’apporter eau et
nutriments aux cellules photosynthétiques et d’exporter les molécules photo-synthétisées aux tissus

et organes non photosynthétiques de la plante (Hopkins et Hiiner, 2008 ; Boyer, 2009).

Le processus de photosynthése se déroule dans le chloroplaste, un organite spécifique présent dans
le cytoplasme des cellules végétales chlorophylliennes (Figure 1.9). Les chloroplastes sont constitués
de quatre compartiments structurels : une enveloppe externe, une matrice fondamentale non
structurée (le stroma), un systéme de membranes internes trés structurées (les thylakoides), et un
espace compris a lintérieur de ces membranes (le lumen). Les membranes constituant les
thylakoides sont le siege des réactions de conversion de l’énergie alors que les réactions de

réduction du carbone se déroulent dans le stroma (Hopkins et Hiiner, 2008 ; Boyer, 2009).
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Réactions photosynthétiques
Le processus de photosynthése se déroule en deux phases bien distinctes (Figure 1.12) :

- la phase photochimique ou phase claire : des réactions dépendantes de la lumiéere
produisent le NADPH (coenzyme réductrice) et UATP (coenzyme qui stocke l’énergie
chimique) ;

- la phase biochimique ou phase sombre : des réactions indépendantes de la lumiere
utilisent les coenzymes produites lors de la phase claire pour absorber et réduire le dioxyde

de carbone.

Phase photosynthétique Cycle Calvin

Lumiére

phase
sombre

phase
claire

o,

H;0

~—

Figure 1.12 : Représentation schématique de la production de sucre a partir de la phase claire et de la phase

sombre.
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Bilan global

La photosynthése correspond globalement a une réaction d’oxydoréduction ou le dioxyde de
carbone est réduit en glucides, dont l’équation-bilan peut s’écrire selon I’Equation 1.11 ou
[’Equation 1.12. Dans ces réactions, ’eau tient le réle de réducteur et le dioxyde de carbone celui

de ’oxydant. Dans [’Equation 1.12, le terme (CH,0) représente la structure de base d’un glucide.
6 CO, + 12 H,0 = C4H1,04 + 6 O, + 6 H,0 Equation .11
CO, + 2 H,0 = (CH,0) + 0, + H,0 Equation 1.12

Phase claire

Les réactions qui accomplissent les transformations énergétiques constituent les réactions
photochimiques (réactions qui dépendent de la lumiére), communément appelées « phase claire ».
Ces réactions photochimiques correspondent globalement a une photolyse de l’eau (Boyer, 2009 ;
Simon, 2009).

La fonction des réactions dépendantes de la lumiére de la photosynthése est de générer IATP et le
potentiel de réduction (comme NADPH) requis pour la réduction de carbone ultérieure (Figure 1.13).
La chaine de transport d'électrons dans les membranes thylakoides est composée de deux
photosystéemes (PSI, PSIl) et d'un complexe cytochrome béf. Les trois complexes sont liés par la
plastoquinone et la plastocyanine, des supports mobiles qui diffusent librement dans le plan de la
membrane. Dans le centre de réaction, le flux d'électrons est initié par une séparation de charge
(photo-oxydation). En conséquence, les électrons obtenus a partir de loxydation de leau sont
transmis par PSll, le complexe cytochrome bé6f et PSI a NADP +. Les protons pompés a travers la

membrane entre PSII et PSI conduisent la photophosphorylation (Hopkins et Huiner, 2008).
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Figure 1.13 : Représentation schématique de la phase claire (phase photosynthétique). L’éclair jaune symbolise
’action de la lumiére au cours de cette phase (photolyse de I’eau), e représente le gradient électrochimique,

a représente la plastoquionine et b représente la plastocyanine.

Phase sombre

L’énergie produite au cours de la phase claire est ensuite utilisée pour réduire le dioxyde de
carbone en carbone organique sous la forme de glucides. Cette phase de fixation du carbone,
également appelée cycle de Calvin, met en jeu des réactions non-photochimiques (réactions
indépendantes de la lumiére), qui ont conduit a la nommer improprement « phase sombre » (Boyer,
2009 ; Simon, 2009).

Le cycle de réduction du carbone photosynthétique (Figure 1.14) se produit dans le stroma des
chloroplastes (Figure 1.9). C'est la séquence de réactions que toutes les plantes utilisent pour
réduire le dioxyde de carbone en carbone organique. L'enzyme clé est la ribulose-1,5-bisphosphate
carboxylase-oxygénase (RubisCo), qui catalyse l'addition d'une molécule de dioxyde de carbone a
une molécule acceptrice, ribulose-1,5-bisphosphate  (RuBP), produisant de [’acide
phosphoglycérique (APG). L'énergie provenant des réactions dépendantes de la lumiére est requise
en deux étapes : ATP et NADPH pour la réduction de APG et ATP pour la régénération de la
molécule acceptrice RuBP. La majeure partie du cycle comporte une série de réarrangements de

sucre qui (1) régénérent le RuBP et (2) accumulent l'exces de carbone. Cet exces de carbone peut
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étre stocké dans le chloroplaste sous forme d'amidon ou exporté du chloroplaste pour le transport

vers d'autres parties de la plante (Hopkins et Hiiner, 2008).

RUBP:

H20 CO2 :
Ribulose bis phosphate
APG:
Acide phospho glycérique
ABPG:
Acide bisphosphoglycérique

ald PG (trioses-P) :

Aldéhyde phosphoglycérique

ATP _
lw ATP
(catalyse e
ADP EXPORT :
vers cytoplasme
NADPH + H*

NADP* Cycle Calvin

Figure 1.14 : Représentation schématique de la phase sombre (Cycle de Calvin).

Les types métaboliques du point de vue de la photosynthése

Il existe trois types métaboliques de photosynthése chez les végétaux vasculaires (Yamori et al.,
2014) : la photosynthése en C3, en C4 et le métabolisme crassulacéen (CAM). Ils sont définis par la
premiére réaction de fixation du dioxyde de carbone qu’ils mettent en jeu (Boyer, 2009 ; Simon,
2009).

Les plantes en C3 sont les plantes qui incorporent le carbone uniquement par l'intermédiaire du
cycle de Calvin. Le premier produit dans lequel le dioxyde de carbone est incorporé dans ce cas est
le 3-phosphoglycérate (APG), acide a 3 atomes de carbone, d’ou la dénomination « C3 ». Les
végétaux des régions tempérées ou froides, notamment la plupart des plantes de culture
occidentales et de leurs ancétres appartiennent a ce groupe. Les plantes qui utilisent le cycle de
Calvin pour fixer le carbone sont également soumises a un processus inverse qui libere du dioxyde

de carbone : la photorespiration. La source du CO, est le cycle photosynthétique d’oxydation du
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carbone (PCO), dont la premiére étape, également catalysée par la RuBisCO, conduit a |’oxydation
et a la carboxylation du RuBP en présence d’oxygene. In fine, ce cycle provoque la libération de CO,
et le retour du carbone restant dans le cycle de Calvin (Hopkins, 1995). Chez les plantes en C3, la
photorespiration des feuilles est toujours beaucoup plus importante que leur respiration a
’obscurité (environ 5 fois plus) (Jolivet et Moyse, 1982). Le minimum de concentration en dioxyde
de carbone a partir duquel la photosynthése l’emporte (point de compensation du CO,) est
d’environ 50 pL.L" d’air. De nombreux végétaux de type C3 sont adaptés aux éclairements faibles ;
méme les plantes héliophiles de ce groupe ont un plateau de saturation lumineuse généralement

peu élevée, inférieur a 150 ou 200 W.m (Boyer, 2009).

Chez les plantes en C4, le premier produit carboné est un acide a 4 atomes de carbone
(Uoxaloacétate). Excepté dans les régions tropicales et subtropicales, les plantes en C4 tels que le
mais (Zea mays L.), la canne a sucre (Saccharum officinarum L.) ou le sorgho (Sorgum bicolor), sont
beaucoup moins abondantes que les plantes de type C3, et leurs caractéristiques sont différentes.
En effet, ces plantes ont mis en place un mécanisme de concentration du dioxyde de carbone dans
des cellules spécialisées pour sa fixation et évitent ainsi la perte de CO, par photorespiration. De
ce fait, les plantes en C4 ont un point de compensation pour le CO, et un taux de photorespiration
trés bas. Elles sont capables de maintenir une photosynthése élevée alors que la concentration en
dioxyde de carbone est tres faible, ou en cas de stress hydrique (Hopkins, 1995). D’autre part, le
rendement énergétique aux faibles éclairements des plantes en C4 est inférieur a celui des plantes
de type C3, mais elles utilisent beaucoup mieux les forts éclairements (Boyer, 2009). Ainsi, leur

plateau de saturation lumineuse n’est pas atteint a 500 W.m (Jolivet et Moyse, 1982).

Dans le cadre d’un habitat chaud et aride (trés faible disponibilité en eau), certaines plantes
développent un métabolisme dit crassulacéen (CAM) pour maintenir une activité métabolique.
Celles-ci ont un cycle d’ouverture/fermeture des stomates inversé : ils sont ouverts la nuit (période
de faible stress hydrique) et fermés le jour (fort stress hydrique), d’ou une fixation nocturne du CO,
(Hopkins, 1995).

La respiration

La respiration cellulaire se compose d'une série de voies interdépendantes par lesquelles les
glucides et autres molécules sont oxydés dans le but de récupérer lénergie stockée par
photosynthése et pour obtenir les squelettes carbones qui servent de précurseurs pour dautres

molécules utilisées dans la croissance et l'entretien de la cellule.

La perte de carbone par respiration peut étre divisée en colt carbone de la croissance -ou la
respiration de croissance- et en colt pour le simple maintien de la structure et des processus qui
n'entrainent pas une augmentation nette de la matiére séche. Le taux de respiration des plantes et
des organes entiers varie considérablement selon l'age, l‘état métabolique et les conditions

environnementales (Hopkins et Hiiner, 2008).

IRSLY

73



La mise en réserve/remobilisation des réserves

Les plantes stockent les photo-assimilats excédentaire soit sous forme d'amidon - un long polymeére
linéaire ou ramifié de glucose - dans le stroma des chloroplastes ou sous forme de fructane - un
polymere de fructose - dans la vacuole. Ces glucides de stockage (I'amidon et les fructanes) sont
dégradés enzymatiquement en glucose ou fructose, qui a la suite de différentes conversions sont
converti en triose-phosphate, point de départ de la glycolyse. Dans le processus appelé cycle de
Krebs, une petite quantité d'ATP et de potentiel réducteur sont générés. Les intermédiaires de la
glycolyse sont des sucres a trois carbones, dont beaucoup sont des précurseurs des triglycérides et
des acides aminés. Les précurseurs a quatre et cing carbones sont produits par une voie alternative
pour le métabolisme du glucose appelé voie de pentose phosphate oxydant. La voie du pentose
phosphate oxydant produit également NADPH (par opposition a NADH), qui offre une réduction du
potentiel lorsque c’est requis pour les réactions biosynthétiques des plantes (Hopkins et Hiiner,
2008).

Le stockage sous forme d'amidon ou l'exportation vers le cytoplasme sont des processus concurrents
soumis a une régulation par des changements subtils dans le taux de triose phosphate et de
phosphate inorganique (Pi) ainsi que le métabolite régulateur, le fructose-2,6-bisphosphate (F-2,6-
BP). De nombreuses graines stockent du carbone sous la forme de graisses et des huiles, qui doivent
d'abord étre transformées en sucre pour pouvoir étre respirées. Aprés que les acides gras soient
décomposés en unités acétyl-CoA - une série complexe de réactions impliquant des enzymes de la
mitochondrie - du glyoxysome et du cytosol convertissent les unités dacétate en
phosphoénolpyruvate. Le pyruvate est ensuite converti en glucose par la gluconéogenése, un

processus qui est essentiellement un renversement de la glycolyse (Hopkins et Hiiner, 2008).

- Vie du végétal
Cycle de vie du végeétal

La vie d'un individu végétal commence par la fertilisation ou l'union d'un noyau de sperme haploide
(fourni par un grain de pollen) avec un noyau d'ceuf haploide dans l'ovaire, situé a la base du pistil.
Le zygote résultant passe par une série d'étapes pour produire un embryon mature composé d'un ou
plusieurs cotylédons, d’une plumule constituée de feuilles primaires et dun méristéme apical et
d'une radicule destinée a devenir une racine primaire. L'embryon se développe dans un tissu nutritif

appelé endosperme (Hopkins et Hiiner, 2008).

La germination des graines est initiée lorsque la graine absorbe de l'eau pour réhydrater les tissus
secs. La respiration est lune des premiéres activités métaboliques réalisée car les réserves
nutritives sont mobilisées a partir de 'endosperme ou des cotylédons et 'embryon renouvelle sa

croissance (Hopkins et Hiiner, 2008).

Le controle génétique de la mort des cellules, appelé mort cellulaire programmée, est une
composante normale du développement et donne lieu a des structures aussi diverses que les

vaisseaux de xyléme matures et les fleurs unisexuelles (Hopkins et Huiner, 2008).
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Hétérotrophie et autotrophie

Au cours de la vie du végétal, la matiére organique est transférée d’un organe source a un autre
organe puit. Dans ce contexte le terme « allocation » correspond a la répartition de saccharose et
d’amidon issus des graines vers les autres organes de la plante. Ce processus a lieu lors des
premiers stades de développement de l'individu, avant la production de matiére carbonée par
photosynthése (Figure 1.15). A partir des premiéres réactions photosynthétiques, le processus
d’allocation laisse place progressivement a la translocation: c’est la transition
hétérotrophie-autotrophie du végétal. La translocation est le processus de redistribution de

photo-assimilats provenant des feuilles vers les autres organes de la plante.

Germination (transition

Graine A ’ hétérotrophie - autotrophie)

(hétérotrophe)

Production de graines Croissance (autotrophe)

Figure 1.15 : Cycle de vie du ray-grass, de la germination a la production de graines (d’apres DairyNZ.com)

Les produits de la photosynthése peuvent étre stockés sous forme d'amidon dans le chloroplaste ou
exportés du chloroplaste vers le cytosol ou ils sont transformés en saccharose. La direction de la
translocation longue distance qui a lieu dans le phloéme est déterminée en grande partie par les
relations source-puits. Un organe ou un tissu qui produit plus d'assimilation qu'il n'en a besoin pour
son propre métabolisme est une source, alors qu'un puits est un importateur net d'assimilats. Les
puits comprennent les méristémes et les feuilles en développement au sommet, les tissus de tige
non-radicalaire, les racines et les organes de stockage. Les organes tels que les feuilles sont
couramment des puits dans leurs premiers stades, mais deviennent des sources lorsqu’ils sont

pleinement développés et a mesure qu'ils vieillissent (Hopkins et Hiiner, 2008).
Zone de développement

Les plantes, comme tout autre organisme multicellulaire, se développent en combinant croissance
et différenciation. La croissance est simplement une augmentation irréversible de la taille qui

reflete une augmentation du nombre de cellules ainsi que la taille des cellules individuelles. La
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différenciation se référe aux changements qualitatifs, ou a la spécialisation dans la structure et la

fonction de la cellule, qui normalement accompagnent la croissance (Hopkins et Hiiner, 2008).

La croissance des plantes est limitée aux régions distinctes appelées méristémes. Les principaux
méristémes qui donnent naissance au corps primaire de la plante sont situés aux sommets des tiges
et des racines. Les méristémes secondaires dans les tiges et les racines sont responsables de

laugmentation de la circonférence (Hopkins et Hiiner, 2008).

. Adaptation environnementale des plantes

La croissance végétale est influencée par une variété de facteurs génétiques et environnementaux
qui influencent la photosynthése. Les facteurs environnementaux comprennent la lumiere, le
dioxyde de carbone, la température, l'eau du sol, les éléments nutritifs et la structure du couvert
végétal. Ces différents facteurs peuvent jouer un role de stress s’ils sont présents dans des
quantités insuffisantes, en modifiant U’état cellulaire du végétal. Le maintien d'un état stable
cellulaire loin de léquilibre entraine une condition d’adaptation appelée homéostasie. La
modulation environnementale de l'homéostasie peut étre définie comme un stress biologique
(Hopkins et Huner, 2008).

Le stress implique généralement un effet néfaste sur la physiologie d'une plante. Celle-ci peut y

répondre de plusieurs facons.

- Dommage d’un stress sur un végétal

Une caractéristique commune de tous les stress est quils induisent ou répriment des génes
spécifiques ou des familles de genes et qu'ils affectent négativement le fonctionnement hydrique et
carboné du végétal, dont la photosynthése. En conséquence, la combinaison des contraintes
abiotiques et biotiques réduit la productivité des plantes et le rendement des cultures (Hopkins et
Hiiner, 2008).

Stress lumineux

Le taux de photosynthése augmente entre le point de compensation de la lumiére et la saturation.
En raison du changement constant du rayonnement a l’échelle d’une journée, le gain de carbone a
long terme dépend de l'éclairement cumulatif pendant la saison de croissance. Bien que la lumiére
soit nécessaire pour l'assimilation photosynthétique du CO,, une trop grande quantité de lumiére
peut inhiber la photosynthése. Le cas dune photo-inhibition chronique peut entrainer une

photodéamie (Demmig-Adams et Adams, 1992 ; Sharkey et Loreto, 1993 ; Hopkins et Hiiner, 2008).
Stress hydrique

Le stress hydrique dans les milieux naturels provient généralement du manque de précipitations,
une condition connue sous le nom de sécheresse. Cela conduit a la dessiccation du protoplasme et
du dysfonctionnement cellulaire. Une réponse immédiate de la plupart des plantes au stress

hydrique est la fermeture stomatique due a une faible turbulence dans les cellules de garde. La
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fermeture stomatale est déclenchée par la diminution du potentiel hydrique dans la mésophylle
foliaire. L'hormone acide abscisique (ABA) semble avoir un role important dans la fermeture
stomatique (Tardieu et Simonneau, 1998 ; Hopkins et Huner, 2008 ; Huntingford et al., 2015 ;

Simonneau et al., 2015).
Stress thermique

La limite de température supérieure pour la plupart des plantes est déterminée par une
combinaison de dénaturation irréversible d'enzymes et de problémes de fluidité membranaire. Les
plantes soumises a un stress thermique y répondent en synthétisant une nouvelle famille de
protéines de choc thermique a faible masse moléculaire (Sharkey et Loreto, 1993 ; Sinsawat et al.,
2004 ; Hopkins et Huiner, 2008).

Stress biotique

Les plantes répondent aux dommages causés par les insectes et aux pathogenes microbiens avec des
changements dans la composition de la paroi cellulaire et une augmentation de la résistance de la
paroi cellulaire, ainsi que la formation de lésions nécrotiques au niveau du site d'infection. Ces
réponses servent a isoler l'agent pathogéne potentiel et a prévenir son développement et a se

propager a travers la plante (Hopkins et Hiiner, 2008 ; Suzuki et al., 2014).

- Acclimatation des plantes au stress

Les plantes résistantes ou tolérantes au stress présentent la possibilité d'acclimater ou de s'adapter
au stress environnemental. Bien que les changements spécifiques de la physiologie provoqués par
lacclimatation a un stress ne soient pas héréditaires, la capacité des plantes a s'acclimater refléte
leur remarquable plasticité. Les plantes présentent une tolérance au stress en raison de leur
capacité génétique a s’acclimater et a établir un nouvel état homéostatique au fil du temps.
Contrairement aux mécanismes a court terme qui initient des réactions d'acclimatation, les
mécanismes a long terme de lacclimatation peuvent entrainer des changements phénotypiques
(Hopkins et Hiiner, 2008 ; Huntingford et al., 2015).

La photostase est le maintien d'un équilibre entre l'énergie absorbée par rapport a l'énergie utilisée
par le métabolisme et la croissance. La réalisation de la photostase semble étre une caractéristique
commune de l'acclimatation a la lumiére élevée, aux déficits hydriques et a la température (Melis,
1998 ; Ensminger et al., 2006 ; Hopkins et Hiiner, 2008).

1.2.3.2 Intégration du tritium aux végétaux

. Absorption

Les plantes chlorophylliennes constituent le premier maillon de la chaine trophique. La
compréhension des processus d’intégration de tritium dans les végétaux est un prérequis essentiel

pour estimer la dose de tritium ingérée par ’lhomme (Bacchetta, 2014).

Le transfert du tritium a la végétation est conditionné par deux facteurs :
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- la forme chimique tritiée : 'eau tritiée (HTO) pénétre facilement et rapidement dans les
plantes, contrairement au tritium gazeux (HT) qui est trés peu absorbé en raison d’une tres
faible solubilité dans ’eau (Belot et al., 1996) ;

- la voie de transfert : concernant les végétaux, deux voies de transfert de U’eau tritiée sont
envisageables. Il s’agit de [’absorption par voie foliaire du tritium atmosphérique et de
’absorption par voie racinaire du tritium contenu dans la solution du sol (Elwood, 1971 ;
McFarlane et al., 1979a ; IAEA, 2007).

Le transfert de tritium dans un écosystéme prairial, aux interfaces air - sol - plante, est présenté

Figure 1.16.
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Figure 1.16 : Représentation schématique des transferts du tritium aux interfaces air-sol-plante au sein d’un

écosysteme prairial.

Dans des conditions climatiques standard de pression atmosphérique et de température a 20°C,
’eau cellulaire végétale circule - a travers le xyléme - des racines aux feuilles ou elle est évacuée.
Cependant U’apport de tritium au sein de la plante est principalement due a la contribution
atmosphérique (Diabate et Strack, 1997 ; IAEA, 2007). Raskob (1995) estime que la diffusion foliaire
est environ quatre fois plus importante que par voie radiculaire pour intégrer le tritium sous forme

HTO au sein du végétal. A contrario, une étude plus ancienne de McFarlane et al. (1979) affirme
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que la contamination des végétaux au tritium est principalement dépendante de la concentration de
’eau tritiée dans les sols. Cette importance de la contribution du sol est récemment confirmée par
une étude comparant des données expérimentales et des sorties de modele (Ota et al., 2017). Si la
teneur en tritium dans les sols a pu étre le facteur prépondérant pour la contamination des plantes
dans les années 1970-1980, la diminution globale des concentrations en tritium dans

l’environnement depuis lors tend a inverser cette tendance (Bacchetta, 2014).

La diffusion de gaz a travers les stomates est le principal mécanisme de marquage des plantes au
tritium suite a une exposition au tritium d’origine atmosphérique. Cette vitesse d’échange est
fonction de l'ouverture des stomates, de la physiologie de la plante (age des feuilles, densité
stomatale, stade de développement) et des conditions climatiques (température, humidité relative,
luminosité) (Boyer et al., 2009 ; Galeriu et al., 2013 ; Bacchetta, 2014 ; Melintescu et Galeriu,
2017).

Le marquage ou ’épuration du TFWT par le HTO atmosphérique suit une loi exponentielle
(Spencer, 1984 ; Belot, 1996 ; Boyer, 2009 ; Le Goff, 2013). La cinétique de d’équilibre entre TFWT
et le HTO atmosphérique suit I’Equation 1.13 et U’Equation 1.14 suivant qu’il s’agisse d’une

épuration du TFWT ou d’un marquage, respectivement.

plante\ _ [ plante At Equation 1.13
(CTFWT t (CTFWT )tO' (e )
plante\ __ (~plante At Equation 1.14
(CTFWT t (CTFWT équilibre’ (1 —e )

plante ’ S A s ’ : : 2 : -1 plante
Avec (Crrovr . Uactivite en tritium de lUeau tissulaire a un instant t (Bq.L™), (Crewr squitibre

Uactivité en tritium de U’eau tissulaire aprés un temps de marquage suffisamment long pour

atteindre un équilibre (Bq.L™), (CPlomte . Lactivité tritium initiale de U'eau tissulaire (Bq.L™"), t le
0

temps écoulé depuis le début de U’exposition (heures) et A la constante d’absorption du tritium au

sein de l'eau tissulaire (heures™). Dans le cas d’une activité constante de HTO atmosphérique

air -1 plante . X air
(car,, en Ba.L"), (Chavr squitipre €St €80l & CHT,.

Le temps de demi-équilibre (t;,2, en heure) est une constante souvent utilisée pour quantifier les

cinétiques d’échange de tritium entre Cg?(,et(cﬁﬁﬁ;;e , en raison de l’aspect exponentielle

)équilibre

des équations (Fievet et Plet, 2003 ; Boyer, 2009). La constante t;,, est exprimé comme suit :

In(2) Equation 1.15
b = T

Le Tableau I.6 synthétise une revue bibliographique de différentes valeurs expérimentales de t;/, en
périodes diurne et nocturne. Les valeurs t;,; sont généralement inférieures ou égales a l’heure en
période diurne, ce qui confirme cet équilibre rapide entre HTO et TFWT (évoqué § Le tritium dans

'eau tissulaire des organismes, p. 44). En période nocturne, cet équilibre semble plus lent. Cette
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différence de cinétique d’échange est généralement justifiée par une ouverture stomatale plus

faible la nuit que le jour (Boyer et al., 2009 ; Kim et al., 2012 ; Galeriu et al., 2013 ; Bacchetta,
2014 ; Melintescu et Galeriu, 2017).

Cependant Uouverture des stomates est fonction de la transpiration végétale. La transpiration

végétale nocturne est inférieure a la transpiration diurne mais peut atteindre un méme ordre de

grandeur (Caird et al., 2007 ; Shen et Liu, 2016). De plus les rejets atmosphériques en HTO peuvent

étre plus forts la nuit que le jour (Melintescu et Galeriu, 2017). Suivant les conditions

expérimentales, [’assimilation nocturne de HTO atmosphérique peut donc étre aussi forte la nuit

que le jour (Boyer et al., 2009 ; Galeriu et al., 2013).

Tableau I.6 : Temps de demi-équilibre (t/,;, min) entre la concentration en eau libre du végétal et la vapeur

d’eau tritiée atmosphérique obtenus expérimentalement pour différentes especes végétales.

Période Durée
Espéce végétale ti/2 (min) Référence
d’exposition exposition (h)
pomme de terre
Guenot et Belot, 1984 (in
(Solanum tubersum L.) et diurne 4 30
. e Boyer 2009)
vigne (Vitis vinifera L.)
laitue jeune (Lactuca )
) diurne 24 1344 Boyer (2009)
sativa L.)
laitue mature (Lactuca
diurne 24 174 Boyer (2009)
sativa L.)
laitue prémontaison
diurne 24 90 Boyer (2009)
(Lactuca sativa L.)
chou (Brassica oleracea Brudenell et al., 1997 (in
diurne / 53
L.) Boyer 2009)
luzerne (Medicago Anspaugh et al., 1997 (in
diurne / 46
hispida L.) Boyer 2009)
luzerne (Medicago Koranda et Martin, 1971
diurne 1 1
hispida L.) (in Boyer 2009)
Koranda et Martin, 1971
avoine (Avena sativa L.) diurne 0,5 58

(in Boyer 2009)
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tournesol (Helianthus

Koranda et Martin, 1971

diurne 0,5 20
annuus L.) (in Boyer 2009)
. Koranda et Martin, 1971
mais (Zea mays L.) diurne 0,5 35 )
(in Boyer 2009)
pin noir (Pinus Koranda et Martin, 1971
diurne 1 77
thunbergil) (in Boyer 2009)
) ) Kline et Stewart, 1974 (in
herbe (tige) diurne 2 25
Boyer 2009)
Kline et Stewart, 1974 (in
herbe (feuilles) diurne 2 35
Boyer 2009)
. ) Keum et al., 2006 (in
riz (epi) (Oryza sativa L.) diurne 1 30
Boyer 2009)
. Lyengar et al., 1981 (in
laitue (Lactuca sativa L.) diurne 2,92 32
Boyer 2009)
chou (Brassica oleracea Lyengar et al., 1981 (in
diurne 2,92 45
L.) Boyer 2009)
iment (pousse Lyengar et al., 1981 (in
P (P ) diurne 3,25 46 yens (
(Capsicum fruitescens L.) Boyer 2009)
iment (racine Lyengar et al., 1981 (in
P ( ) diurne 3,25 65 yens (
(Capsicum fruitescens L.) Boyer 2009)
tournesol (Helianthus Couchat et al., 1983 (in
diurne 0-4 45
annuus L.) Belot 1996)
Kline et Stewart, 1974 (in
herbe (tige) nocturne 6,67 408
Boyer 2009)
Kline et Stewart, 1974 (in
herbe (feuilles) nocturne 36,33 2310
Boyer 2009)
chou (Brassica oleracea Brudenell et al., 1997 (in
nocturne 13 770
L.) Boyer 2009)
nocturne 0-4 300

tournesol (Helianthus

Couchat et al., 1983 (in
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annuus L.) Belot 1996)

laitue jeune (Lactuca

) nocturne 24 768 Boyer (2009)
sativa L.)
laitue mature (Lactuca
) nocturne 24 414 Boyer (2009)
sativa L.)
laitue prémontaison
. nocturne 24 438 Boyer (2009)
(Lactuca sativa L.)
. Intégration a la matiére organique végétale

L’eau cellulaire tritiée (Tissue Free Water Tritium ou TFWT) est la principale forme tritiée
permettant ’incorporation du tritium sous forme organique (OBT) via la photosynthése (Belot,
1986 ; Diabate et Strack, 1993 ; Belot et al., 1996). Boyer (2009) rappelle que moins de 5 % de l’eau
absorbée est finalement utilisée pour la croissance et le développement des végétaux, et une
fraction moindre intervient directement dans les réactions biochimiques, notamment
photosynthétiques (Hopkins, 1995). Au final, la fraction d’hydrogéne ingéré convertie en matiére
organique est de 0,06 % a 0,3 % en moyenne en 20 minutes pour les plants en croissance (Kramer,
1969 ; Murphy, 1990).

- Processus de production de neOBT a partir d’eau tritiée

Il est important de rappeler que le OBT est constitué d‘une fraction a cinétique d’échange rapide
(eOBT) et d’une fraction a cinétique d’échange lente (neOBT) (cf. § Le tritium dans la matiére
organique, p. 44). Les processus et les cinétiques d’incorporation du tritium a la matiére organique
different selon la fraction de OBT considérée. La fraction eOBT résulte d’un équilibre rapide suite
aux échanges isotopiques avec TFWT (Guenot et Belot, 1984 ; Diabaté et Strack, 1993 ; Belot et al.,
1996). La fraction neOBT est issue de mécanismes photosynthétiques et non-photosynthétiques. Le
tritium présent dans la fraction neOBT est supposé lié a la molécule jusqu’a ’étape de dégradation

moléculaire (Diabaté et Strack, 1993).
Mécanismes photosynthétiques

La photosynthése permet la production de glucides, dont 80-85 % de cellulose et d’amidon,
10-15 % de sucrose et 5 % de glucose (Kim et al., 2002). La photosynthése - dont ’équation bilan
est présentée Equation I.11 - est donc la principale voie d’incorporation du tritium au sein de

structures moléculaires organiques (Belot, 1986 ; IRSN, 2009a ; ASN, 2010).

Les premiéres études réalisées sur la formation diurne et nocturne de OBT ont été réalisées par

Moses et Calvin (1959), a partir d’une algue (Chlorella Pyrenoidosa) comme matériel végétal.

IRSLY

82



L’espéce chlorella algae est exposée a de l’eau tritiée (HTO) présente dans la solution nutritive
pendant 3 minutes, sous des conditions de lumiere ou d’obscurité. Il découle de cette expérience
que le tritium s’incorpore a la matiére organique végétale, avec une cinétique diurne 3 fois plus
importante qu’a l"obscurité. Dans la lignée de leur travaux, de nombreuses études utilisant comme
traceurs radioactifs l'eau tritiée et le dioxyde de carbone marqué sont menées pour mieux
comprendre les mécanismes photosynthétiques (Biddulph et Cory, 1957 ; Gage et Aronoff, 1960 ;
Aronoff et Choi, 1963 ; Choi et Aronoff, 1966 ; Trip et Gorham, 1968a, b ; Thompson et Nelson,
1971 ; Peterson, 1982 ; Guenot et Belot, 1984).

Ces études confirment que la photosyntheése est le processus majeur d’assimilation du carbone et de
’hydrogene organique en position non échangeable. Ainsi, les atomes d’hydrogéne et de tritium
sont incorporés aux molécules organiques via diverses liaisons chimiques telles que : -C-H
ou -C-T, -S-H ou -S-T, -N-H ou -N-T, -P-H ou -P-T (§ Intégration a la matiére organique végétale,
p. 82).

Mécanismes non-photosytnhétiques

Le tissu végétal est dynamique, il évolue continuellement (Diabaté et Strack, 1997). Le tritium peut
également étre incorporé a la matiére organique végétale suivant des mécanismes indépendants de
la lumiére, comme la respiration cellulaire et le cycle de Calvin, décrits précédemment (§
Intégration a la matiére organique végétale, p. 82) (Moses et Calvin, 1959 ; Guenot et Belot, 1984 ;
Belot, 1986 ; IAEA, 2007). Selon les études expérimentales existantes sur le marquage au tritium
hors photosynthése (conditions nocturnes) de végétaux, le taux de formation nocturne de OBT est
plus faible que le taux de formation diurne de OBT d’un facteur 3 a 5 (Moses et Calvin, 1959 ;
Thompson et Nelson, 1971 ; Diabaté et Strack, 1993, 1997 ; Galeriu et al., 2008).

Néanmoins, en situation réelle, la concentration nocturne en HTO atmosphérique peut étre
beaucoup plus importante que la concentration diurne (Galeriu 2013 ; Kim et al., 2013a),
conduisant a une production accrue de OBT. Sous certaines conditions la production nocturne de

OBT peut étre proche de la production diurne de OBT (Kim et al., 2013a).

Ce manque de connaissances se traduit au niveau des modeéles existants via une prise en compte
trés variable du processus d’incorporation de OBT d’un modéle a un autre (Barry et al., 1998 ;
Galeriu et al., 2013). Certains modeéles de calcul de dose de tritium dans les végétaux considérent
que Uincorporation nocturne de tritium au sein de la matiéere organiques végétale est nulle (Murphy,
1986 ; Ota et Nagai, 2011 ; Le Dizés et al., 2013), tandis que d’autres prennent en considération la
production de OBT nocturne (Raskob, 2002). La formation nocturne de OBT au sein des plantes est
un phénoméne partiellement connu méritant plus d’études (IAEA, 2014 ; Melintescu et Galeriu,
2017).

- Facteurs d’influence

La production de tritium organique est directement impactée par les facteurs limitants de la

photosynthése (cf. paragraphe précédent) : le climat et la physiologie végétale (Indeka, 1981 ; Arai
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et al., 1985; Diabate et Strack, 1993; Amano et al., 1995). Plusieurs études démontrent que
Uincorporation du tritium sous forme OBT est dépendante du stade de croissance et de
développement de la plante (Choi et al., 2000 ; Atarashi-Andoh et al., 2002 ; Choi et al., 2002 ;
Choi et al., 2005). Typiquement, les jeunes feuilles produisent plus de OBT car leur activité

photosynthétique est plus importante que celle des feuilles agées (Amano et al., 1995).

- Accumulation préférentielle du tritium dans les compartiments organiques

Le fractionnement isotopique est un processus physique présent lors du changement de phase
d’une molécule d’eau, impliquant une différence du ratio tritium sur protium lors d’un changement
de phase. Le fractionnement isotopique a une double origine physique : thermodynamique (les
molécules les plus lourdes se concentrent dans la phase condensée) et cinétique (une différence de

masse et de symétrie des molécules induit une différence de diffusivité moléculaire) (Risi, 2009).

Au sens plus large, la discrimination isotopique est une variation de la distribution d'un isotope dans
un environnement. La discrimination isotopique du tritium par rapport a celle du protium est
insignifiante a l'échelle de l'écosystéme (McFarlane, 1976). Cependant, la littérature indique que
cette discrimination isotopique n'est plus insignifiante a léchelle d'un organisme ou d'un sol
(McFarlane, 1976), en raison de la grande différence de masse de ces deux isotopes d'hydrogéne
(Belot et al., 1996 ; Diabaté et Strack, 1993).

Pour la suite de cette étude, seule la discrimination des formes tritiées au sein d’un organisme est
étudiée. Elle est définie comme le rapport d’activités entre OBT sur TFWT. Les réactions chimiques
de molécules tritiées se produisent a des taux inférieurs que les réactions impliquant le protium. En
conséquence, moins de tritium est incorporé dans les molécules organiques que lhydrogéne.
Cependant, la liaison du tritium au carbone est plus difficile a rompre que les liaisons Carbone-
Protium (Diabaté et Strack, 1993 ; Boyer et al., 2009). Cette contradiction de processus
d’enrichissement du tritium dans la matiére organique est accentuée par la disparité des valeurs
existantes dans la littérature pour la discrimination des formes tritiées TFWT et OBT (Melintescu et
Galeriu, 2017). Cette variabilité est présente a la fois pour les données obtenues via des
expérimentations in situ (Hisamatsu et al., 1987, 1989 ; Inoue et Iwakura, 1990 ; Amano et al.,
1995 ; Kotzer et Workman, 1999 ; Davis et al., 2002, 2005 ; Korolevych et al., 2014) et dans des
expériences de laboratoire (McFarlane 1976 ; Spencer et Dunstall, 1984 ; Kim et Baumgartner,
1994 ; Baumgartner et al., 2001 ; Boyer 2009) - avec un ratio moyen de 1,92 + 1,42 (k = 2)
(Jean-Baptiste et al., 2011) ou 1,32 + 0,83 (k = 2) (Le Goff et al., 2014). Cette disparité entraine
une incertitude dans les résultats issus des modéles de transfert de tritium qui utilisent la valeur de
discrimination des formes tritiées pour estimer ’activité en OBT formé a partir de TFWT. Dans la
littérature ou l'équilibre entre HTO et TFWT est atteint, les rapports OBT / TFWT sont trés

variables. Les résultats mesurés varient de 0,55 a 2,88 selon la source (Tableau 1.7).

Des études sur le rapport OBT / TFWT mettent en évidence l’importance des processus

éco-physiologiques dans le calcul précis de ’activité en OBT des feuilles (Strack et al., 1995 ; Ota
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et al., 2011 ; Melintescu et Galeriu, 2017). Actuellement, seule la matiere carbonée produite dans

les feuilles et qui est transférée aux graines a la récolte (Translocation Leaf Index, Diabaté et

Strack, 1997) est présente dans les modeles existants. Cette absence de considération dans les

études précitées des transferts entre tous les organes témoigne qu'il n'est pas possible de

développer un modele rigoureux de formation de OBT (Strack et al., 1995 ; Boyer et al., 2009a,
Melintescu et Galeriu, 2017).

Tableau 1.7 : Variabilité des ratios d’activités OBT/TFWT issus d’expérimentations présents dans la littérature.

Famille Espéce végétale Organe OBT/TFWT | Référence
Lettuce - 2,88 Boyer, 2009

Asteraceae
Lettuce - 0,93

Davis et al., 2002-2005

Brassicaceae Radish Root 0,67

Fabaceae
Alfalfa Leaves et stems 0,99 McFarlane, 1976

(Leguminosae)

- Grasses - 0,73 Davis et al., 2002-2005
Corn - 0,60

Kim et Baumgartner, 1994

Barley - 0,55

Poaceae Hulled rice - 1,27 Hisamatsu et al., 1987-1989
Hulled rice - 1,14 Inoue et Iwakura, 1990
Paddy rice - 0,71 Hisamatsu et al., 1987-1989
Tomato Leaf (mature) 0,91

Solanaceae Tomato Green fruit 2,04 Spencer et Dunstall, 1984
Tomato Leaf (young) 1,01

. Impact dosimétrique pour ’lHomme

L’impact dosimétrique du tritium organique intégré dans les plantes pour la consommation humaine

ne doit pas étre négligé en raison de son temps de résidence biologique plus long que ’eau tritiée

IRSLY

85



(Amano et al., 1995). Boyer (2009) rappelle que les coefficients de dose efficaces pour un adulte
sont de 4,2.10" Sv.Bq' en cas d’ingestion de tritium organique et de 1,8.10"" Sv.Bq' pour
’absorption d’eau tritiée (ICRP, 1993).

Toutefois, les doses impliquées par ’ingestion de OBT restent discutables (Melintescu et al., 2007 ;
Galeriu et al., 2008 ; Boyer, 2009). Les coefficients de dose efficaces pour l’ingestion de OBT ont
été calculés sans prendre en compte la variabilité de la demi-vie de chaque type de molécule

organique.

Le tritium incorporé a la fraction organique ne représente qu’une tres petite fraction de la masse
fraiche des végétaux (Diabate et Strack, 1993 ; Murphy, 1993). Cependant la contribution de OBT a
la dose recue serait de "ordre de 20 a 30 % en cas d’exposition chronique et d’environ 60 % en cas

d’exposition accidentelle (Guétat et al., 2008).

1.3 Modélisation des transferts de tritium aux végétaux

1.3.1 Modélisation existante du transfert de tritium dans les végétaux et de son

intégration dans la matiére organique

Par définition, un modéle numérique correspond a la description d’un phénoméne a partir de
fonctions mathématiques. Dans le cadre du tritium, il est compliqué de décrire ensemble des
phénomeénes a ’interface air-sol-plante dans la mesure ou cet élément ubiquiste est impliqué dans
de nombreux mécanismes (cycle de 'eau, cycle du carbone). Les modeéles existants utilisent des
hypothéses simplificatrices, variables selon ’objectif et le contexte d’application d’un modéle,

typiquement le type d’exposition (chronique ou accidentelle).

1.3.1.1 Généralité des modéles existants

. Objectifs des modeéles existants

Le comportement de rejets tritiés dans l’environnement est complexe a prédire en raison de
Uimplication de ’hydrogéne et ses isotopes dans de nombreuses réactions biochimiques, de la
grande mobilité de cet élément et enfin de ses changements de formes chimiques. Une estimation
de ’impact de rejets radioactifs dans l’environnement par une installation nucléaire est cependant
indispensable pour en évaluer la slreté pour la population. La modélisation des transferts de ces
rejets et l’assimilation par les organismes biologiques est le moyen le plus rapide pour estimer

’impact d’une installation nucléaire sur son environnement.

. Points communs des modeéles existants

La présente comparaison des différents modeles s’appuie sur plusieurs modeles existants - tels que
TOCATTA-y (Le Dizes et al., 2017), SOLVEG (Ota et Nagai, 2011) et ECOREA (Keum et al., 2006) -

simulant les transferts de tritium au sein des végétaux et leur incorporation a la matiére
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organique (IAEA, 2014). Ces modeles s’appuient sur des expérimentations et présentent des

similitudes dans leur conception.

- Processus

Les modeéles de transferts de tritium d’origines atmosphérique et pédologique considerent certains
mécanismes éco-physiologiques communs comme la photosynthése, la respiration, l’assimilation

racinaire et la transpiration végétale.

- Compartiments

La plupart des modeéles d’assimilation du tritium aux plantes considérent a minima trois
compartiments environnementaux : lair, le sol et la végétation (IAEA, 2014). Selon les modéles, ces
compartiments sont étudiés plus ou moins finement en termes de processus, avec des degrés de
précision variable. Par exemple le sol peut étre divisé en plusieurs couches plus ou moins épaisse

(Ota et al., 2007) ou considéré comme un seul horizon racinaire (Le Dizés et al., 2017).

- Comportement du tritium au sein des végétaux

Généralement dans les modeéles existants, le tritium organiquement lié a cinétique d’échange
rapide (eOBT) est supposé étre en équilibre avec ’eau tissulaire des plantes (TFWT). L’activité du
tritium organique non échangeable (neOBT) varie quant a lui par production de matiére organique,

donc U’assimilation végétale du tritium dans neOBTest liée a la croissance des plantes.

. Bilan des modeles existants

Sur la base de groupes de réflexion internationaux tels que les programmes BIOMOVS (BIOsphere
MOdel Validation Study) (Barry et al., 1999), VAMP (Validation of Model Predictions), BIOMASS
(BlOsphere Modeling and ASSessment) (IAEA, 2003), EMRAS (Environmental Modeling for Radiation
Safety) (Davis et al., 2005 ; IAEA, 2008) et MODARIA | (Le Dizes et al., 2017 ; Ota et al., 2017), les
points forts et les limites des modéles existants ont été mis en exergue. En comparaison avec des
données expérimentales, les sorties des modéles sont plus satisfaisantes dans des situations
d’équilibre que pour des conditions dynamiques. Ce constat peut s’expliquer par des données
variables a court terme (facteurs environnementaux, activité en tritium dans les différents
compartiments) impactant fortement les expositions accidentelles, mais moins les expositions
chroniques du fait d’un lissage sur une longue période de la variabilité de ces données (Boyer,
2009). De plus il n’existe pas dans la littérature de jeu de données cohérents issus de |’observation

sur la base d’un pas de temps horaire (ou infra-horaires) pour les concentrations atmosphériques.

1.3.1.2 Modele mécaniste et complexe

Le modele complexe SOLVEG-II - développé par I'Agence Japonaise de 'Energie Atomique (JAEA) -

considére les processus de transport et d'échange de la chaleur, l'eau et le CO, dans un systéeme
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atmosphére-végétation-sol divisé en multicouches atmosphére-végétation-sol (Yamazawa, 2001 ;
Ota et Nagai, 2011). Les processus considérés sont schématisés Figure 1.17. Dans cette section, seuls

les composants du modéle calculant les transferts de tritium sont décrits.

Phaotosyn
thesis

| Gaseous HTO K::ﬁ Aqueous HTO

Figure 1.17 : Echanges (fleches blanches) et transferts (fléches noires) terrestres de tritium considérés dans le
modeéle SOLVEG-II (issu de Ota et Nagai, 2011).

. Atmosphere

La concentration en HTO y, (Bq.m™) dans latmosphére au-dessus du couvert végétal est calculée

par une équation de diffusion (Equation 1.16), comme suit (Ota et Nagai, 2011) :

S 5 O Equation

st o6z oz .16
Ou t (s) est le temps, z (m) est la coordonnée verticale, ¢ est un terme d’échange de HTO entre
[’air du couvert végétal et U’air de la feuille (Bq.m™>.s") et K (m%.s”) est la diffusivité turbulente

verticale. Le terme y, (Bq.m™) exprime les échanges stomatiques entre [’air du couvert végétal et

la feuille.
. Sol
Le modele sol de SOLVEG-Il considere un terme de diffusion, dadvection et

d'évaporation/condensation pour HTO aqueux et gazeux dans le sol (Yamazawa, 2001). L'équation

pour HTO aqueux est exprimée comme suit (Ota et Nagai, 2011) :

MsXsw 1 8EyXsw 6( stw) & _a
T or - T e "o ] % T ©r

= — Equation 1.17
5t pw Oz 8z \ %V 8z d

Ou n; est la teneur en eau volumique de I’eau du sol (m®.m?), x, est la concentration volumique du

HTO dans l’eau du sol (Bq.m?), p,, est la masse volumique de l’eau (kg.m?), E,, est le flux d’eau
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liquide vertical dans le sol (kg.m™2.s"), z est la coordonnée verticale (m), Dy, est le coefficient de
diffusivité efficace de HTO avec 'eau du sol (m%.s™), &, est |’évaporation/condensation de HTO du

sol (Bg.m>.s™"), & est I’assimilation racinaire de HTO (Bq.m>.s™).

Le premier et le second terme du coté droit de l’équation expriment l'advection et la diffusion de

HTO, et les deux derniers termes expriment l'évaporation/condensation et l'absorption racinaire en

tant que puits ou sources. La teneur en eau du sol n; et le flux d'eau vertical E, sont calculés dans le

modeéle de sol de SOLVEG-Il, pour lequel l'équation pour le transport deau liquide est de type

Richard (Ota et Nagai, 2011). L'évaporation/condensation dans ’Equation 1.18 est exprimé comme
suit :

1 p . .

&, = g (Xsquat(Ts) p—w - xsa) Equation 1.18

OU rp est la résistance a ’évaporation (s.m™") déterminée empiriquement, qu(Ts) est "humidité

spécifique du sol a la température du sol (kg.kg”), p est la densité de ’air (kg.m™). L’assimilation

racinaire est exprimée par :

8, = ):)S—;VRr fZ:tEtra(z)dz Equation 1.19
Ou le flux d'eau transpiré Ey, (kg.m™2.s™") est calculé dans le sous-modéle CO, de la végétation (Ota
et al., 2011), R, est la distribution verticale des racines (fraction comprise entre 0 et 1), z. et zy
sont les hauteurs en haut et bas (respectivement) du couvert végétal (m). Le transfert de la vapeur
HTO dans le sol est exprimé par une équation de diffusion et est lié au transfert de HTO via é,

(Equation 1.20) comme suit :

8((Msat = Ns)Xsa) _ & (D 8Xsa) +é, Equation 1.20

8t AN

Ou le coefficient de diffusivité efficace D, (m*.s”') pour la vapeur HTO est calculé en fonction de n,
et n: (Yamazawa, 2001). ng,. correspond a la teneur en eau volumique du sol a saturation (m3.m’3).
. Plante

Le modeéle de végétation (Ota et Nagai, 2011) calcule Uactivité de ’eau cellulaire tritiée (TFWT) a

’aide d’un bilan en considérant les échanges de HTO et la formation de OBT, comme suit :

Muxy
5t

= Estom + Eroot + Ephot + Eres Equation |21

Ou ny (m*.m?) est le volume de leau cellulaire de la feuille par unité de surface foliaire et y,
(Bq.m™) est la concentration de TFWT dans l'eau cellulaire de la feuille. Les termes Egtom, Eroot, Ephot

et Eres (Bq.m™2.s™") expriment respectivement les flux HTO obtenus par l'échange d'HTO entre lair du
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couvert végétal et leau cellulaire des feuilles, par assimilation racinaire, par assimilation

photosynthétique du TFWT et enfin par la production de TFWT via la respiration de la plante.

L'échange dHTO entre lair du couvert végétal et l'eau cellulaire des feuilles s'exprime par une

approche de résistance, comme suit :

Estom = P - i - (X—pa — Qsar(Te) ;(_:\) Equation 1.22
Ou x, est la concentration en TFWT dans U’eau cellulaire des feuilles (Bq.m™), r, (s.m™) est la
résistance de la couche limite de la feuille, r, (s.m™) est la résistance stomatique, et qs, (Tc) est
humidité spécifique (kg.kg") a la saturation a la température de la feuille Tc (°C). La résistance de
la couche limite de la feuille est supposée étre dépendante des caractéristiques aérodynamiques
des feuilles et de la vitesse du vent dans le couvert végétal. La résistance stomatique r,est calculée
en fonction de l'assimilation nette du CO, (Ota et Nagai, 2011), ce dernier étant calculé a partir le

modéle d'assimilation de CO, photosynthétique de Farquhar (Farquhar et al., 1980).

Le flux E.o pour Uassimilation racinaire est calculé a partir du terme &, décrit au niveau de

I’Equation 1.19 :

Zrt
Eroot =J é-Rer(Zs, Z)dzg Equation 1.23

Zrb
Avec z,, et z, la profondeur en haut et bas (respectivement) de chaque horizon racinaire, Re (Zs, Z)
la fraction d’eau du sol a la profondeur de sol Z; (m) qui transpire au niveau des feuilles a la

hauteur Z (m).

Selon I’Equation 1.12, il est supposé que 1 mole de CO, réagit avec 2 moles de H,0 via la
photosynthése (Equation 1.11). L’assimilation photosynthétique de TFWT notée Epnot €st calculée
par :

Xv . .

Ephot = —— myfanAy Equation 1.24

Pw
Oou my, = 0,018 kg.mol'1 est la masse molaire de l'eau, f,, = 0,78 est le facteur de discrimination
isotopique entre HTO et H,0 dans les réactions de photosynthése (Diabaté et Strack, 1993), et A,
(molCO,.m2.s™") est le taux d’assimilation photosynthétique du CO, par unité de surface calculée

par le modele de Farquhar, présent dans le modéle végétation de SOLVEG-II (Ota et Nagai, 2011).

Dans les réactions de respiration, la décomposition de 1/6 mole de glucose (C¢H;,0¢) donne 1 mole
de H,0. Par conséquent, la production de TFWT, E., associée a la respiration est modélisée comme

suit :
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1 i '
Eres = Sintgngd Equation 1.25

OU Sie (Bq.kg") est l'activité OBT contenue dans une masse unitaire de matiére séche dans un pool
de glucides intermédiaires, mg est le poids molaire du glucose (0,18 kg.mol™) et Ry (molcoz.m?2.s™)

est le taux de respiration par unité de surface foliaire calculé par le modeéle de végétation.

Daytime Mighttime

Pholosynthesis Respiration

E, E,

anl  028E,, s

| intermediates | | structural | | intermediates | | structural |
0A4BE,, 0.18E,, 4 58E,, T.07 Egy
| SUCrose | | starch | |::ucrnn£-| | starch |
046 E, B.23E

A" Translocation R Translocation

Figure 1.18 : Modeéle d’allocation et de translocation de carbohydrates utilisé dans le modéele SOLVEG-II. Les
coefficients multiplicatifs des flux de carbohydrate E,, et Egq sont issus de Fondy et Geiger (1982) (d’aprés Ota
et Nagai, 2011).

Afin de calculer la translocation du tritium assimilé, la dynamique de I'OBT foliaire suit un modéle
de compartiment glucidique (Figure 1.18), qui repose sur les observations des flux de glucides au
sein d’une feuille source (Fondy et Geiger, 1982). Le modéle comporte quatre pools (Figure 1.18) :
intermédiaire, amidon, sucrose, structurel (Ota et Nagai, 2011). Les flux de glucides (kg.m?2.s™)
entrent et sortent du pool intermédiaire. Ils sont calculés a partir de la photosynthése et de la

respiration comme suit :

1 S
Ean = gmgAn Equation .26
Era = zmgRq Equation 1.27

Avec E,, le flux de carbohydrate entrant dans le compartiment intermédiaire (période diurne, en
kg.m?2.s"), Egrq le flux de carbohydrate sortant du compartiment intermédiaire (période nocturne,
en kg.m?2.s™). Ici, le facteur 1/6 correspond au rapport stoechiométrique des molécules de CO, et

C¢H1,0¢ impliquées dans la photosynthése et les réactions respiratoires (Ota et Nagai, 2011).

Le modéle SOLVEG-Il suppose qu’une feuille est constituée d’eau cellulaire et de matiére séche,

dont la matiere seche n’est constituée que de C¢H;,0, (Ota et Nagai, 2011). L’activité de OBT Qoar
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(Bq.kg™) par masse de carbohydrate foliaire est calculée par la somme des activités de OBT et de

carbohydrate dans les 4 compartiments, pondérée par leur masse respective :

Z SiVVi _ Sintvvint + Ssucwsuc + Sstawsta + SstrVVstr

QoBr = D

= Equation 1.28
Wi Wint + Wgye T W + Weyr
OU Sint, Ssta, Ssuc, Sser sont 'activité massique de OBT dans le pool intermédiaire, l'amidon, le
saccharose et la structure, respectivement (Bq.kg'1). Wint, Wsta, Wsue, Wetr SONt les masses de
carbohydrate dans le pool intermédiaire, amidon, saccharose et structurel, respectivement
(kg.m?).

Bien qu'un modéle aussi complexe ne soit pas un outil opérationnel, il s’agit d'un outil de recherche
adapté pour comprendre le comportement global de tritium dans un environnement réel. Il peut
également étre utilisé pour clarifier le role de chaque processus et paramétre pour définir une

stratégie de simplification de modéle sans perte significative de pouvoir prédictif (EMARS/IAEA).

1.3.2 Projet VATO : de I’expérimentation a la modélisation
1.3.2.1 Contexte
. La plateforme de simulation SYMBIOSE

Le projet SYMBIOSE, cofinancé par UIRSN et EDF, est une plateforme de simulation du transfert d’un
large éventail de radionucléides dans la biosphére et de calcul de limpact dosimétrique sur
’homme. Cette plateforme modélise [’évolution spatio-temporelle du comportement de
radionucléides au sein des principaux systémes constitutifs d'un environnement continental. Les
doses et débits de dose induits pour les populations humaines sont évalués a partir de rejets par

voie atmosphérique, fluviale ou marine (Gonze et al., 2011 ; IRSN, web).

Cet outil a pour vocation d'accompagner les études d'évaluation du risque radiologique pour une
large gamme de problématiques : fonctionnement normal ou accidentel des installations nucléaires,
démantelement des installations, évaluation de slrreté des installations de stockage de déchets
(IRSN, web).

. Le projet VATO

Afin d’enrichir la plateforme SYMBIOSE, les transferts de tritium dans les écosystémes prairiaux
sont étudiés dans le cadre du projet VATO, également cofinancé par U'IRSN et EDF. Le projet VATO -
qui signifie VAlidation de TOCATTA - a pour principal objectif de développer un modéle
opérationnel de transfert de tritium dans un écosysteme prairal : ce modéle conceptuel et
mathématique s’appelle TOCATTA-y (Le Dizes et al., 2017), issu de TOCATTA (Le Dizes et al., 2013)
et implémenté dans SYMBIOSE.
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Au cours de U’étude TOCATTA, il est apparu nécessaire de développer un modéle de transfert du
carbone 14 et du tritium dans ’environnement terrestre sur la base d’une échelle infra-journaliére
pour prendre en compte des rejets fortement variables au cours du temps, et basé sur les
principaux processus éco-physiologiques de |’écosystéeme prairial. Ainsi en complément du modéle
TOCATTA, initialement développé par UIRSN a U’échelle journaliére, un modele TOCATTA-y a été
développé pour estimer a pas de temps horaire les transferts de tritium et de carbone 14 au sein
d’écosystemes terrestres suite a des rejets atmosphériques continus ou ponctuels. Le projet VATO a
permis de valider ce modeéle en produisant un jeu de données cohérents issus de |’observation du
devenir du carbone 14 et du tritium sous différentes formes dans les principaux compartiments de
l’écosystéme prairial - atmosphére, sol, herbe, ce dernier étant le premier maillon essentiel de la

chaine alimentaire humaine.
L’aspect opérationnel de TOCATTA-y s’appuie sur un compromis entre :

- une puissance explicative et une précision prédictive dans diverses conditions
expérimentales, telles que caractéristiques du modéle SOLVEG-II (Ota et Nagai, 2011) ;
- une facilité d’utilisation liée a une minimisation du nombre de compartiments et de

paramétres d’entrées requis (Le Dizés et al., 2017).

Dans le cadre du projet VATO, le modéle TOCATTA-y a été confronté a un jeu de données issu de
mesures in situ pendant 2 ans, de juin 2013 a juin 2015 (Le Dizés et al., 2017). Ces mesures de
terrain de tritium proviennent de la concentration d'activité *H dans lair enregistrée par U'IRSN, les
eaux souterraines et l'herbe, ainsi que les parameéetres météorologiques, sur un terrain situé a
proximité de l'usine de retraitement nucléaire AREVA NC La Hague (Le Dizés et al., 2017 ; Maro et
al., 2017), comme cela a été fait dans le passé pour l'évaluation du transfert de '“C dans l'herbe
(Le Dizés et al., 2012 ; Aulagnier et al., 2013). L’objectif de cette parcelle expérimentale est

d’améliorer le modéle et de poursuivre sa validation.

1.3.2.2 Description de la parcelle expérimentale

Afin de valider le modéle développé, il est nécessaire de procéder a une confrontation des sorties
de ce modéles a des mesures expérimentales. Cependant, les expériences mettant en jeu le tritium
sont difficiles a réaliser, notamment en ce qui concerne les expositions a long terme, impliquant

des jeux de données expérimentales limitées concernant le tritium (Boyer, 2009).

Le projet VATO est constitué d’une parcelle expérimentale - appelée plateforme technique de
UIRSN a la Hague - située a proximité d’une installation nucléaire. Ce dispositif expérimental
permet le suivi et l’acquisition a long terme des mesures de tritium dans un écosystéme prairial
soumis a des apports atmosphériques variables dans le temps. L’obtention des différentes
concentrations en tritium mesurées dans les différents compartiments prairiaux au niveau de la
plateforme technique expérimentale IRSN-La Hague sont explicitées dans le chapitre suivant (cf.
§ 111.1.5).
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. Localisation de la plateforme expérimentale

L'usine de retraitement de combustible irradié AREVA NC La Hague (Lat.49°40°40 N, Long.
1°52°40°’W) est située dans la région du Cotentin, a environ 300 km a l'ouest de Paris (Figure 1.19).
L'usine de retraitement libére du *H dans l'environnement a travers les deux principales piles de
décharge des usines UP2-800 et UP3 (principaux émissaires) et a travers certains ateliers (émissions
secondaires). Afin de déterminer les formes physico-chimiques de *H émises par les deux piles de
décharge principales, six campagnes d'échantillonnage ont été menées dans un rayon de 1900 m de

l’usine.

Atelier Nord
Technical platform

S

Secondary o N
N\ emissions Main
" emissions ¢

e . 1000 M

Figure 1.19 : Localisation de la plateforme technique et des émissions principales et secondaires de l'usine
AREVA NC La Hague, issu de Maro et al., 2017. Les emplacements pour les mesures de la spéciation de *H dans

l'air sont également affichés (les chiffres correspondant aux références dans le Tableau 1.8).
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Les concentrations de *H dans lair et les eaux de pluie, ainsi que dans le ray-grass ont été
mesurées sur la plateforme technique expérimentale IRSN-La Hague. Cette plateforme technique
(Plateforme technique expérimentale IRSN-La Hague, Lat. 49°41°42°’N, Long. 1°52’24’’W) se situe
sous les vents dominants du sud-ouest et est donc fréquemment exposée aux émissions
atmosphériques de l'usine de retraitement du combustible irradié AREVA NC La Hague (Figure 1.20).
Les émissaires principaux sont situés a une distance de 1900 m de la plateforme technique. Les
conditions météorologiques sont mesurées sur cette plateforme technique au moyen d'une station
Watchdog 2900 ET.

340° % T 20°

320° 4% T 40°
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200° 160°
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Figure 1.20 : Rose des vents enregistrés au niveau de la plateforme technique expérimentale IRSN-La Hague, de
juin 2013 a aolit 2016. Pour le site de la plateforme expérimentale, la fréquence des directions d’origine du
vent est reportée sur une rose des vents a 32 directions. La vitesse du vent est représentée par un code
couleur : bleu pour les vitesses de vent inférieures a 3 m.s™", noir pour les vitesses de vent comprises entre 3 et
5m.s”, vert pour les vitesses de vent comprises entre 5 et 8 m.s™!, rouge pour les vitesses de vent supérieures

agms’.
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o Formes tritiées rejetées

Au cours de campagnes de détection des formes tritiées rejetés dans |’atmosphére par l'usine
AREVA NC-La Hague, HTO et HT ont été les seules formes physico-chimiques détectées au cours des
campagnes menées par Maro et al., 2017. La forme HT est prédominante (83 %) par rapport a la
forme HTO. Les concentrations d'HTO et de HT variaient de 0,37 a 0,72 Bq.m'3 et de 1,2 a

4,1 Bq.m’, respectivement (Tableau 1.8).

Tableau 1.8 : Concentrations en *H mesurées en 2013 autour du site de La Hague, d’aprés Maro et al., 2017. Le

numéro d’identification représente le lieu de préléevement, indiqué Figure 1.19.

NO
Date de Taérosol HTO HT Torganique
Identification ‘e ¢ ; , ; (Bq.m")
rélévemen - - - .m
(Figure 1.19) © (Bq.m™) (Bq.m™) (Bq.m™) q
22/02/2013
1 <0,02 0,46 + 0,01 1,2+£0,3 <0,4
10:20
22/02/2013
2 <0,02 0,37 £ 0,01 2,8+0,5 <0,5
11:50
13/06/2016
3 <0,02 0,46 + 0,02 2,0+0,4 <0,4
10:15
13/06/2016
4 <0,02 0,48 £ 0,02 2,5+0,5 <0,6
12:30
27/06/2013
5 <0,02 0,72 £ 0,02 4,1+£0,6 <0,9
14:27
10/12/2013
6 <0,02 0,40 + 0,01 2,1+0,4 <0,6
11:50
Moyenne <0,02 0,50 2,5 <0,6
1.3.2.3 Le modeleTOCATTA- ¢ these
. Description du modele

TOCATTA-ypre these €5t Un modele dynamique a compartiment développé a U'IRSN en collaboration
avec EDF pour ’herbe entretenue ou laissée en friche. Le modeéle est utilisé dans la plateforme de

modélisation SYMBIOSE pour simuler le transfert *H (et '*C) dans les écosystémes prairiaux exposés
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aux émissions atmosphériques de *H (et "C) provenant d'installations nucléaires opérant dans des
conditions normales ou accidentelles. Concernant le tritium, le modéle est testé par comparaison
avec un ensemble étendu de mesures sur un terrain - couvrant la période de 2013 a 2017 -

spécialement concu a cet effet dans 'étude VATO (voir § Le projet VATO, p. 92).

- Caractéristiques et hypothéses majeurs

Le modéle a déja été développé et testé sur une base horaire pour le transfert au paturage du
radiocarbone C (Aulagnier et al., 2012, 2013) et est en cours de développement pour le tritium, en
tenant compte des variations aigués des rejets de *H et de la météorologie. Le modéle

TOCATTA-ypre_these Présente les principales caractéristiques et hypotheses suivantes :

- le modéle est piloté par des concentrations horaires de vapeur d'eau tritiée atmosphérique
(HTO) et des données de saisie horaire pour le rayonnement, la température de lair,

lhumidité relative, la vitesse du vent et les précipitations ;

- au cours d'une période de temps infra-quotidienne, la croissance des parties aériennes et
racinaires des plantes est calculée en relation avec les flux de carbone et d'azote et les
densités de biomasse selon une version simplifiée du modéle éco-physiologique PASIM (Riedo
et al., 1998) comme décrit par Aulagnier et al. (2013) et adapté au modéle de

radiocarbone ;

- la photosynthése des feuilles est dérivée de l'approche PlantMod (Johnson, 2010), alors que
lindice de surface foliaire (LAl) et le schéma de rayonnement ont été estimés d'une maniéere
simplifiée (Aulagnier et al., 2012). Une approche physiologique plus fine est utilisée pour
intégrer le LAl et les résistances dans les calculs de la vitesse d'échange aux interfaces

feuille / air et sol / air.

- Modele conceptuel

La modélisation concernant la plante dans TOCATTA-ype_these CONsidere trois compartiments : (i) le
pool de substrats (séve ou matiére séche non structurelle), (ii) la matiére séche structurelle des
parties aériennes et (iii) la matiére séche structurelle racinaire (voir Tableau 1.9). La matiére seéche
non structurelle consiste par exemple en glucose, saccharose et amidon, alors que la MS structurelle

représente les composants structurels de la plante comme les parois cellulaire et le cytoplasme.

La tige, la gaine, le limbe et les lames ne sont pas considérées séparément dans ce modéle, seul la
plante entiére au-dessus du sol (c'est-a-dire la biomasse de la partie aérienne) et les parties
racinaires sont considérées dans les calculs. D'autres simplifications ont été faites (Aulagnier et al.,
2013), comme par exemple l'age ou le stade de développement de la plante qui ne sont pas pris en
compte. Lintérieur du couvert évgétal n’est divisé qu’en une seule couche, ce qui affecte a la fois
le schéma de rayonnement et le calcul de la photosynthése (Aulagnier et al., 2013). En outre, le
compartiment tritium dans le sol est considéré comme étant uniquement composé d'eau tritiée

dissoute dans l'eau des pores du sol. Par conséquent, le modéle considére que ’'unique couche de
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sol est composée d'un unique compartiment d'eau - représenté comme HTO du sol (tableau 1).
Cette fraction est sujette a une perte en tritium en raison de l'absorption racinaire. Auparavant au
pas de temps journalier (Le Dizes et al., 2013), le modéle TOCATTA tend vers une version horaire,
TOCATTA-ypre these (Le Dizés et al., 2017) afin de reproduire au mieux les échanges rapides de

tritium sous forme de TFWT au sein des végétaux.
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Tableau 1.9 : Matrice conceptuelle de TOCATTA-yprs tese- LES compartiments élémentaires (éléments diagonaux) sont en gras dans les éléments colorés, d’aprés Le Dizés et
al., 2017. Les processus de transfert de masse d’eau et de carbone entre les compartiments (éléments en dehors des diagonales) sont écrits en italiques alors que les

processus concernant le tritium sont en lettre normales.

SOURCE Dispersion du gaz

Echanges de surface Diffusion foliaire
AIR Dépét humide P i
. Dépot humide Photosynthése
CANOPY Interception par le sol Interception par les
Précipitation plantes
EAU DU SOL Assimilation racinaire Migration
Décroissance radioactive Evaporation
EAU DE LA PLANTE
TemTEITT Formation nette
radioactive
MATIERE ORGANIQUE
VEGETALE
Décroissance radioactive
Matiére
SE'C!'IE Vieillissement ~ Coupe
aérienne
structurelle
Matiére
se:.he . Vieillissement
racinaire
structurelle
i i SUBSTRAT
Croissance Croissance Respiration
biologique biologique (coupe)
RESTES
VEGETAUX®*
PUIT®

@ Le compartiment RESTES VEGETAUX représente tous les compartiments végétaux qui ne sont pas pris en compte dans la modélisation (exemple : eau cellulaire racinaire,
systeme vasculaire, etc.)

b Le compartiment PUIT représente I’ensemble des compartiments récepteurs de tout ce qui quitte le systéme d’intérét (exemple : matiére organique du sol, nappe
phréatiques, etc.) et n’est pas pris en compte dans la modélisation.
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o Description des modules de TOCATTA-Ypre-these

- Module plante

Ce modéle évalue l'évolution temporelle des stocks et des concentrations de TFWT et OBT dans les
plantes agricoles, en réponse aux rejets atmosphériques dHTO sous forme gazeuse des installations
nucléaires et / ou a lirrigation par aspersion avec de l'eau marquée en HTO sous forme liquide
(Le Dizes et al., 2013).

Données d’entrée

La donnée d’entrée principale dans TOCATTA est la concentration de vapeur d'eau tritiée (HTO)
dans l'atmosphére de la couche de végétation. En particulier, les formes gazeuses HT et CHsT ainsi
que les processus de transport et de dispersion atmosphériques ne sont pas explicitement prises en
compte. Par conséquent, les données dentrée pour le modéle TOCATTA utilisées pour les
applications opérationnelles dans la plateforme SYMBIOSE sont la concentration d'activité de HTO
dans l'atmosphére de la végétation et / ou la concentration d'activité de HTO dans l'eau d’irrigation.
Contrairement au transfert de carbone 14 pour lequel les voies atmosphériques et des sols
contribuent au calcul de la concentration d'activité dans l'atmosphére du couvert végétal (voir Le
Dizés et al., 2012), cette derniére résulte uniquement de la contribution de la voie atmosphérique
dans le cas du tritium. En particulier, la contribution potentielle du sol en tant que fournisseur
potentiel dHTO par volatilisation / diffusion a linterface atmosphére sol / couvert végétal est
supposée négligeable dans le calcul de la concentration d’activité de l'atmosphére du couvert
végétal dans la version actuelle du modéle. Les données d'entrée du modéle TOCATTA sont l'activité
de concentration de HTO dans l'atmosphére et l'activité de concentration de HTO dans la pluie et /

ou dans l'eau d'irrigation, en fonction du temps (et de l'espace).
Formation nette de OBT

La formation nette de I'OBT - notée TOBTNFr™ () (mol.kg™) et associée essentiellement a la
production photosynthétique - dans les parties de la plante est exprimée par l'équation suivante (Le
Dizés et al., 2017) :

TCPhoto
()(Shoot + ZRoot) [12C]p

TOBTNFer™ (t) = .Weq.ID,.[TFWT]; | — TC'*sS Equation 1.29
OU : Zsnoor €t Zroot (kgws.m2) sont la densité de la biomasse séche des parties aériennes et des
racines, dépendant du temps ; [12C]p (mol C.kg'ys) est la concentration en carbone stable au sein
de la matiére séche de la plante ; Weq (L.kg'ys) est le facteur équivalent en eau de la fraction
seche de la plante ; [TFWT], (mol.L") est la concentration en HTO dans l'eau cellulaire des

feuilles ; ID, est un ratio de discrimination entre la formation de OBT et la formation d’hydrogene

organiquement lié (OBH).
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TCPMt (molC.m2.s") est le flux de carbone stable provenant de la photosynthése du couvert
végétal ; ce flux est dérivé du modele de Johnson (Johnson, 2010), en fonction du flux lumineux,
des concentrations de CO, et d'0, et de la température. Dans TOCATTA-y, les mémes équations que
dans PaSim ont été reprise, a l'exception de lindice de surface foliaire (LAI) et du schéma de

rayonnement simplifié (voir Aulagnier et al., 2013).

TC"s (mol.kg™") correspond aux pertes de matiéres carbonées, calculées selon |’équation

suivante (Le Dizés et al., 2017) :

(TCResp + TCGro)

TCloss —
(ZShoot + ZRoot)[lzc]p

.[0BT],(t) Equation 1.30

Ou : [0BT], (mol.kg'ys) est la concentration en OBT dans le compartiment séve de la plante ;
TCResP et TCS™ (molC.m™2.s") sont les flux de carbone stable provenant des processus de

respiration et de croissance, respectivement.
Photosynthése et croissance végétale

Les fonctions de croissance des parties structurales et racinaires sont calculées en relation avec les
concentrations de carbone et d'azote dans le pool de substrats de la plante et les densités de
biomasse selon une version simplifiée du modéle mécaniste PaSim dérivé du modeéle Hurley Pasture
(Riedo et al. 1998, cité par Aulagnier et al., 2013). PaSim (Pasture Similation) est un modéle
biogéochimique, déterministe, mécaniste et dynamique de la production de matiére séche et du
fonctionnement d’un écosystéme prairial en termes de flux de carbone, d’azote, d’eau et
d’énergie (Riedo et al., 1998). Concernant [’assimilation de CO, par photosynthése des plantes en
C3, PaSim suit une approche basée sur les équations de Plant-Mod, le modele développé par
Johnson (2010) sur la photosynthése et la respiration des plantes en réponse aux conditions
environnementales. Dans le cadre d’une réaction photosynthétique a saturation

lumineuse (Johnson, 2010) :
Pm = Pm, ref. fc(C). fPm, TC(T, C). fPm, fp. (fp) Equation 1.31

Avec Pm le taux de photosynthése foliaire a saturation lumineuse (a température optimale - 20°C
pour les plantes en C3 -, concentration en CO, ambiant, concentration enzymatique de référence),
Pm,ref le taux de photosynthése foliaire a lumiére saturante de référence, fc(C) est la fonction de
réponse au CO,, fPm,TC(T,C) est une fonction de réponse combiné au CO, et a la température,
fPm,fp est la réponse aux enzymes ou protéines de la plante, fp est la concentration en carbone

des protéines.

Il est bien établi que la capacité photosynthétique des feuilles est influencée par les facteurs
environnementaux au sein desquels les plantes sont cultivées, tels que le rayonnement, la

température, la disponibilité d'azote et la concentration de CO, (Kull, 2002). La prise en compte de
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lacclimatation dans les modéles de calcul de photosynthése a ’échelle du couvert végétal porte
généralement sur l'acclimatation du potentiel photosynthétique a la lumiére et sa variabilité selon
la hauteur du couvert végétal (Johnson et al., 2010). PlantMod suppose que la capacité
photosynthétique des feuilles saturées de lumiere pour les feuilles dans le couvert végétal est
proportionnelle a latténuation de la lumiére a cette position dans le couvert végétal
(Charles-Edwards, 1981 cité dans Johnson et al., 2010).

Les taux de photosynthése brute et de maintien de la respiration de maintenance sont supposés
étre proportionnels a la concentration d'azote foliaire. La concentration moyenne d'azote au sein du
couvert végétal a ensuite été évaluée, de telle sorte que la modélisation de la photosynthése nette
du couvert végétal soit maximisée pour un ensemble de conditions environnementales prescrits
(Johnson et al., 2010).

L’Equation 1.31 dépend notamment de la vitesse de carboxylation maximale V¢ max, décrite dans le

modeéle de Farquhar (Farquhar et Von Caemmerrer, 1982). Ce parameétre est vérifié § I11.1.1.1.
Absorption foliaire

L'échange de vapeur deau a travers les stomates est un processus de diffusion moléculaire. Par
conséquent, les échanges de *H entre la végétation et l'atmosphére sont régis par un gradient de
concentration a linterface air-plante et ces échanges peuvent étre modélisés par la relation de
diffusion de Fick (Belot et al., 1996). Selon la direction du flux, le dépot ou la réémission se

produit. Le flux d'eau tritiée de l'atmosphére du couvert végétal vers les cavités des stomates des

feuilles (THTOﬁiT’;’:, mol.m2.s™") est donc :

THTO ) = . Ve ([HTO] A — %. [TFWT],,) Equation 1.32
OU : [HTO]4 (mol.m?) et [TFWT], (mol.kg™) sont les concentrations d'HTO dans la vapeur d'eau du
couvert végétal et dans l'eau de la plante, respectivement. py: (kg.m?) est humidité de lair
saturée a la température des feuilles. Dans TOCATTA-y, la température de la végétation est
approximée par la température de lair au niveau de référence. Par conséquent, ps; peut étre
calculé A partir de l'humidité relative et de I'humidité absolue au niveau de référence. Ve (m.s™)
est la vitesse d'échange d'eau de l'atmosphére a la couverture végétale, formulée comme Uinverse
de la somme des résistances stomatiques et de la couche limite. y est le rapport entre la vitesse
d'échange HTO et la vitesse d'échange d'eau (typiquement 0,95). B (-) est le rapport de la pression

de vapeur d'H,0 et HTO (typiquement 1,1).
Assimilation racinaire

L'absorption de 'HTO par les racines des plantes est calculée selon une approche semi-mécaniste,
selon laquelle l'absorption de 'HTO du sol est fonction d’échanges diffusifs, comme suit (Belot,
1996) :
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THTO;II; = Vexs(t)- (psat - pa)- [HTO]S Equation .33

Ou THTOg% (mol.m™.s") est le flux de HTO absorbé par l'eau des pores du sol par les racines des
plantes, [HTO]s (mol.L") est la concentration de tritium dans l'eau des pores du sol, Ve, (m.s”) est
la vitesse d'échange de la vapeur d'eau tritiée de 'atmospheére a la surface du sol - formulée comme
Uinverse de la somme de la résistance de surface du couvert végétal et de la résistance
aérodynamique entre le couvert et le sol -, pae (kg.m?) est lhumidité de lair saturée a la

température de végétation, p, (kg.m) est lhumidité absolue de lair (a la hauteur de référence).

- Module sol

Le module « sol » de TOCATTA vise a évaluer le comportement du tritium dans un sol agricole,
contaminé par lair via des rejets gazeux ou par irrigation par aspersion. Plus précisément, il évalue
'échange de vapeur d'eau tritiée a linterface atmosphére / sol et l'évolution temporelle des stocks

et des flux d'eau tritiée dans l'horizon du sol considéré.
Données d’entrée

En ce qui concerne le module « plante » de TOCATTA-y, les données d'entrée du module du sol sont

l'activité du tritium dans la pluie et / ou l'eau d'irrigation par rapport au temps.
Dépot humide au sol

Le tritium sous forme de HTO est facilement dissous dans les gouttes de pluie ou l'eau d'irrigation
par aspersion et ensuite transféré vers le sol. Ce flux dHTO atmosphérique entrant dans le sol est
défini comme une fraction du flux dentrée humide entrant dans le systéme solvant (par
précipitation et / ou irrigation par aspersion). D’aprés U’hypothése selon laquelle cette fraction
correspond a une partie du dépot humide qui n'est pas retenue par les plantes couvrant le sol, elle

est estimée par l'équation suivante :

THTO, "R = (1 — FT,°P). TH35%™ Equation 1.34
THTO, """ = (1 — FT,P). TH3LT p. Dhiro Equation 1.35

OU : THTO, "™ et THT 0" sont respectivement les flux d'eau tritiée déposée sur le sol par
précipitation ou irrigation par aspersion (mol.m?.s™), TH3§§‘;'"; et TH3} , (mol mZs™') sont les
dépots humides entrant dans le systéme sol par précipitation ou irrigation par aspersion, FT,fcap et

FTFfC””’J (sans dimension) sont des fractions dinterception du flux de dépot humide fourni par les
précipitations et / ou lirrigation, pjr, est la proportion de tritium dans l'eau dirrigation sous forme

d’eau tritiée.
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Echanges de surface

Sur la base de l'hypothese d'un équilibre thermodynamique entre la vapeur d'eau tritiée en contact
avec le sol et l'eau liquide dans la couche supérieure du sol, le processus d'échange de HTO est dans

TOCATTA-y (THTO3E%¢", mol.m™.s™") exprimé par la formule suivante (Garland 1980) :

Equation 1.36
B Pw

THTOZ5" = Vis. ([HTO]M — Deatsurf [HTO]S)
OuU : [HTO]x: (mol.m3) est la concentration de HTO dans l'atmosphére du couvert végétal, [HTO]s
(mol.m™ water) est la concentration de HTO dans la couche de sol (unique), py est La densité de
leau liquide (p, =1000 kg.m3). B (-) est le rapport de la pression de vapeur d'H,0 et HTO
(typiquement 1,1). Psursurs (kg.m™) est lhumidité de l'air saturée a la température de la surface du
sol. C'est une fonction de la pression de vapeur de l'eau et de la pression de vapeur de saturation a
la méme température. Dans cette version du modeéle TOCATTA-ypre-these, l@ température de surface
du sol est supposée égale a la température de lair. Ve (M.s') est la vitesse d'échange de la vapeur
d'eau tritiée entre l'atmosphére et la surface du sol. Cette vitesse d’échange est utilisée a la place
d’une vitesse de dépot pour estimer la contribution de la contamination au sol par dépot sec (Belot
et al., 1996). Elle est formulée comme linverse de la somme de la résistance de surface du couvert

végétal et de la résistance aérodynamique entre le couvert et le sol.
Assimilation racinaire

L'absorption de 'HTO du sol par les racines des plantes est décrite comme un transfert diffusif du

tritium du sol aux racines des plantes (voir l'Equation 1.7).
Migration

Le transfert de HTO dans les sols par migration verticale, généralement descendant de la zone
d'enracinement aux horizons sous-jacents, correspond a la percolation dans le modeéle

TOCATTA-ypre these- Il €st exprimé par l'équation suivante :
THTOYY = V™" [HTO] Equation 1.37

ou : THTOg;g est la perte par percolation de la fraction liquide de HTO du sol (m.s™), [HTO]s

(mol.m?) est la concentration de HTO dans l'eau des pores du sol, Vs”’f” (m.s) est la vitesse
dinfiltration d'eau dans le sol. Dans TOCATTA-ypre these, il €St supposé étre constant dans le temps.
En particulier, le taux dinfiltration ne dépend ni de l'approvisionnement en eau ni de la pluie, ni de
lirrigation, ni du type de végétation et du sol (argile, limon, sable), l'état du sol (cultivé ou non) et

la profondeur du sol (Le Dizés et al., 2013).
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1.3.2.4 Prédictions du modele TOCATTA- y,.s.tnese dans le scénario de La Hague

A partir de données de tritium dans l’atmosphére et météorologiques enregistrées au niveau de la
plateforme technique de la Hague de juin 2013 a juin 2016, le modéle TOCATTA-yrs-these PErMet de
prédire des concentrations en tritium théoriques dans les différents compartiments de
Uenvironnement prairial. Ces prédictions sont confrontées aux données mesurées a partir
d’échantillons prélevés sur la plateforme expérimentale. Cette comparaison entre les sorties du
modéles TOCATTA-yre.these €t l€S mesures in situ sont réalisées pour 3 compartiments : la fraction
HTO liquide du sol, ’eau cellulaire tritiée du ray-grass (TFWT) et le tritium lié a la matiére

organique (OBT) de la plante.

. Comparaison pour la fraction HTO du sol

La Figure 1.21 représente la comparaison entre les sorties du modéle TOCATTA-ypre.these €L lEs
mesures de la fraction HTO liquide du sol provenant de la plateforme technique expérimentale
IRSN-La Hague. Le modéle sous-estime systématiquement [’activité HTO du sol, avec une activité de
HTO,, modélisée comprise entre 0 et 9 Bq.L™". En comparaison, |’activité mesurée du HTO du sol est
comprise entre 3 et 12 Bq.L™". La comparaison modéle-mesures témoigne donc d’une représentation
inadéquate des activités en tritium dans la phase liquide de ’eau du sol par le modéle TOCATTA-
Apré-these, Cette sous-représentation du réle du sol serait amplifiée dans le cadre de scénarios avec

irrigation par de le ’eau marquée en tritium.
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Figure 1.21 : Comparaison des sorties du modéle TOCATTA-yrs-these avec les mesures provenant de la plateforme
technique expérimentale IRSN-La Hague, dans le compartiment HTO du sol. Le jeu de données correspond aux
prélevements semi-mensuels a mensuels réalisées de juin 2013 a juin 2015 (N=34) (d’apreés Le Dizes et al.,
2017 ; Maro et al., 2017).
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. Comparaison pour la fraction TFWT

La Figure 1.22 représente la comparaison entre les sorties du modéle TOCATTA-ypre.these €L lEs
mesures de la fraction TFWT du ray-grass sol provenant de la plateforme technique expérimentale
IRSN-La Hague. Sur la base du point mesuré a 62 Bq.L", le modéle témoigne d’une bonne
représentativité des hautes activités en TFWT, ou les dynamiques d’échanges sont rapides. Au
niveau de la plateforme technique expérimentale IRSN-La Hague, le tritium est d’une origine
essentiellement atmospherique. Il est donc possible de conclure que le modéle TOCATTA-yprs-these
reproduit bien les transferts atmosphériques du tritium a la plante (processus de diffusion air-plante

essentiellement) (Le Dizeés et al., 2017).
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Figure 1.22 : Comparaison des sorties du modéle TOCATTA-yps-these avec I’ensemble des mesures provenant de
la plateforme technique expérimentale IRSN-La Hague, dans le compartiment TFWT du ray-grass. Le jeu de
données correspond aux prélevements semi-mensuels a mensuels réalisés de juin 2013 a juin 2015 (N=34)
(d’aprés Le Dizés et al., 2017 ; Maro et al., 2017). L’encadré noir représente la variation temporelle de

’activité modélisée de TFWT pour le point mesuré a 62 Bq.L™" (d’apreés Le Dizés et al., 2017).
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Cependant, concernant la comparaison modele-mesures du TFWT pour des faibles activités
(<15 Bg.L™"), le modéle reproduit moins fidélement les activités mesurées (Figure 1.23) : le modéle
sur-estime certaines activitées de TFWT jusqu’a un facteur dix. Pour les données inférieures a
1 Bg.L", le modéle les corrige en fixant une valeur minimale de TFWT de 1 Bq.L™". L’activité du sol
mesurée étant comprise entre 3 et 12 Bq.L" (Figure 1.21), cette contribution de HTO du sol au
TFWT des plantes (via ’assimilation racinaire) ne semble pas étre mise en évidence dans les

résultats de TOCATTA-yprs-these-
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Figure 1.23 : Comparaison des sorties du modéle TOCATTA-yrs-these avec les mesures provenant de la plateforme
technique expérimentale IRSN-La Hague, dans le compartiment TFWT du ray-grass. Pour cette comparaison des
activités TFWT de faible activité, les sorties du modeéle ne sont confrontées qu’aux données mesurées
inférieures a 15 Bq.L™. Le jeu de données correspond aux prélévements semi-mensuels & mensuels réalisés de
juin 2013 a juin 2015 (N=32) (d’apres Le Dizes et al., 2017 ; Maro et al., 2017).
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. Comparaison pour la fraction OBT

La comparaison modéle-mesures (Figure 1.24 et Tableau 1.10) témoigne d’une représentation
correcte des activités en tritium dans OBT. L’activité de OBT est ici exprimée en Bq.L™" d’eau de

combustion de la matiére organique.
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Figure 1.24 : Comparaison des sorties du modéle TOCATTA-yrs-these avec les mesures provenant de la plateforme
technique expérimentale IRSN-La Hague, dans le compartiment OBT du ray-grass. Le jeu de données
correspond aux prélévements semi-mensuels a mensuels réalisés de juin 2013 a juin 2015 (N=34) (d’apreés Le
Dizes et al., 2017 ; Maro et al., 2017).

. Bilan du modéle TOCATTA-Ypre_these

Ainsi, la comparaison entre les sorties du modele TOCATTA-yps these €t les mesures réalisées au
niveau de la plateforme technique expérimentale IRSN-La Hague (Tableau 1.10) refléte une bonne
concordance du modeéle pour les compartiments OBT et TFWT de la plante lors de pic de HTO dans
’air. Cependant, les prédictions du modéle sont moins pertinentes dans les compartiments HTO du
sol et TFWT en absence de pic de HTO dans la vapeur d’eau de l'air atmosphérique ambiant,

correspondant a des rejets de faible activités (<15 Bq.L™).
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Tableau 1.10 : Comparaison statistique par confrontation des activités simulées par le modele TOCATTA-yprs-these
aux mesures de terrain, de juin 2013 a juin 2015. HTO,, représente la fraction liquide d’eau tritiée dans le sol,

TFWT représente l’eau cellulaire tritiée de la plante et OBT représente le tritium lié a la matiere organique.

HTO,,,' TFWT - BdF? TFWT? OBT?
(Bq.L™) (Bq.L™) (Bq.L™) (Bq.L™)
Equation régression y=-0,05x+3,97 y=1,73x-4,16  y=1,44x-2,91 Y=1,23x-2,17
R? 0,00 0,43 0,87 0,61
Ecart moyen relatif entre le
. p 4,72 5,87 7,24 2,37
modele et les mesures (Bq.L™)
Ecart-type du rapport 2,41 6,37 6,39 2.17
modéle/mesure*
Moyenne du rapport modéle/ 0,56 0,91 0,92 0,93
mesure
Proportion de sorties modélisées
dans la gamme d’incertitudes des 24 13 12 24

données mesurées** (%)

Soit N le nombre d’échantillons mesurés. ' : N=23 ; 2: N=32 ; 3: N=34. *écart-type du rapport modéle/mesure
par rapport au rapport théorique modeleyeorique/ MeSUreinsorique (théoriquement égale a 1). **D’aprés la Figure

1.21, la Figure 1.22, la Figure 1.23 et la Figure 1.24.

IRSL

109



CHAPITRE Il. METHODOLOGIE GENERALE

En comparaison avec les mesures de terrain présentées précédemment dans le cadre de scénario
de la Hague, le modele TOCATTA-y,re.these Présente des incertitudes sur ses prédictions des activités
de HTO du sol et TFWT pour des valeurs faibles d’activités, inférieures a 15 Bq.L" (cf. § 1.3.2.4).
Le principal objectif de ce travail de thése est d’améliorer le modéle existant en étudiant les
processus clés du transfert de HTO au sein d’un écosystéme prairial (Figure 1l.1). La méthodologie

générale d’amélioration du modéle TOCATTA-ype.these PeUL se diviser en trois étapes (Figure 11.2) :
- validation éco-physiologique du modéle existant.

Avant d’améliorer le modele TOCATTA-ypre-these CONCernant les transferts de tritium au sein d’un
écosystéme prairial, il est important de s’assurer que le modéle existant modélise correctement le
fonctionnement hydrique et carboné du végétal. Cette validation est multi-échelle (Figure I1.2), de

la feuille au couvert végétal :
A Uéchelle de la feuille :

Deux parameétres sont validés a U’échelle de la feuille : (i) la conductance stomatique qui
conditionne les échanges gazeux au niveau foliaire et (ii) la photosynthése, qui dépend de la vitesse
de carboxylation maximale (V. max), parameétre-clé contrélant la photosynthése et donc ’assimilation
de HTO dans OBT.

A Uéchelle du couvert végétal :

A Uéchelle du couvert végétal, la bonne représentativité de la croissance par le modéle est testée
selon trois critéres : (i) le modéle émet ’hypothése que la croissance végétale n’est pas limitée par
un déficit en azote dans le sol, donc cette hypothése est vérifiée a partir de mesure in situ ; (ii) le
développement des parties aériennes s’accompagne d’une variation temporelle de la surface des
feuilles et de la masse séche foliaire par unité de surface. Ces deux parametres sont respectivement
représentés par l’indice de surface foliaire (LAl) et la production de matiére séche ; (iii) le
fonctionnement physiologique du végétal s’accompagne par des flux gazeux, conditionnés par
Uouverture des stomates au niveau foliaire. Certains flux gazeux a U’interface air-végétal et au sein
du végétal sont vérifiés : ceux-ci incluent ’assimilation nette de CO, (au cours de la photosynthése)

et la perte en eau du végétal (essentiellement via la transpiration).
- amélioration de l’ancien modeéle.

Une fois les processus éco-physiologiques validés, la seconde étape consiste a modifier ou
implémenter certains modules de transfert de tritium, a partir d’expérimentations portant sur les
incertitudes qui résident au niveau du comportement du tritium dans les compartiments sol et

plante. Ces expérimentations sont réalisées en laboratoire et in situ (Figure 11.2) :

Expérimentation en laboratoire : Au cours de cette thése, trois points d’incertitudes

rémanentes dans la littérature sont abordés :
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- la formation de HTO dans le sol a partir de HT ;

Au niveau de la plateforme technique IRSN-la Hague, les rejets atmosphériques sont
majoritairement constitués de tritium sous forme HT (cf. § 1.3.2.2). Le HT n’est pas biodisponible,
mais son oxydation produit la forme HTO qui, elle, est biodisponible. La formation de HTO par
oxydation bactérienne est étudiée avec une chambre d’oxydation afin d’implémenter un module

d’oxydation bactérienne du HT dans le modele TOCATTA-y.
- la cinétique de transfert atmosphérique de TFWT et eOBT ;

L’objectif de cette étude est la détermination des périodes biologiques précises de TFWT et eOBT,
afin de vérifier que les cinétiques de marquage de TFWT et eOBT des végétaux par le HTO
d’origine atmosphérique - en période nocturne et diurne - sont en accord avec les données

présentes dans la littérature.
- la discrimination des formes tritiées TFWT et OBT dans la matiére organique végétale.

Les résultats issus de la littérature divergent sur la valeur du facteur de discrimination des formes
tritiées OBT/TFWT lors d’une ambiance tritiée a I’équilibre, avec cependant une valeur moyenne
proche de ’unité. Lors de la production de matiere organique, le modele TOCATTA-yre-these Utilise
par défaut un facteur OBT/TFWT égale a Uunité. Cependant cette valeur doit étre déterminée plus
précisément, d’ou la réalisation de cultures hydroponiques au cours de cette thése avec une
ambiance tritiée a ’équilibre, permettant de confirmer (ou infirmer) ’absence de discrimination

isotopique mesurable dans le végétal.

Expérimentations in situ : Au cours du processus d’amélioration de TOCATTA-yprs-these, d€UX

modules impactant le bilan de HTO dans le sol sont modifiés : il s’agit de l’assimilation racinaire du
HTO du sol et la prise en compte des échanges diffusifs de HTO a la surface du sol dans ’activité
atmosphérique de HTO. L’acquisition de mesures de TFWT et de HTO du sol via 'utilisation de
lysimétres ou l’activité en HTO du sol est controlée permet de tester la fiabilité des prédictions en

HTO du sol par le modeéle TOCATTA-ypost-these SUite @ ces modifications apportées.
- validation du modéle TOCATTA-ypost-these

Enfin, le dernier aspect de cette méthodologie d’amélioration du modele TOCATTA-y consiste a
valider in fine les nouvelles sorties du modeéle. La confrontation des mesures issues de la plateforme
technique IRSN-La Hague obtenues pendant 3 ans avec les sorties du modeéle dans les différents
compartiments (teneur en eau du sol, HTO du sol, TFWT et OBT végétal) permet d’évaluer le

nouveau modele TOCATTA-ypost-these (Figure 11.2).
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Figure 1.1 : Représentation schématique des différents processus du modéle étudié au cours de cette thése. Les fleches bleues et noires représentent les processus ou flux
existant en amont de cette étude. Les paramétres et fléches en rouges correspondent aux processus ou flux améliorés ou validés au cours de cette étude.
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Figure 11.2 : Représentation conceptuelle de la trame de conception et de validation du modéle

TOCATTA-ypost-these, aPpliquée au cours de cette these. Le code couleur appliqué a cette figure suit la logique
suivante : un rectangle orange aux bords arrondis correspond a un module du modele TOCATTA-¥pre/post-these ; UN
hexagone orange correspond a une hypothese du modele TOCATTA-ypre/post-these ; UN rectangle bleu correspond a

des mesures in situ ; un rectangle vert correspond a une expérimentation de thése (en laboratoire et in situ).
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CHAPITRE IIl. MATERIEL ET METHODES

.1 Validation du modéle TOCATTA-ypré/post-these

.1.1 Analyse a ’échelle de la feuille

mn.1.1.1 Validation de parametres éco-physiologiques

La fiabilité des équations éco-physiologiques du modele TOCATTA-y est testée avec une vérification

de deux parametres :
- la vitesse de carboxylation maximale (modéle Plantmod de Johnson, 2010) ;

- la diffusion du CO, a Uinterface atmosphére-plante au travers des stomates (modéle de
Huntingford et al. (2015).

Les flux de CO, (photosynthése, respiration) et de H,0 (évapotranspiration) simulés par le modéle
sont confrontées a des mesures in situ issu d’un Li-Cor Li-6400 (Figure 1ll.1), un appareil portatif de

mesure des échanges gazeux foliaires (CO,, H,0).

Figure IIl.1 : Illustration d’un appareil de mesure des échanges gazeux foliaires (CO,, H,0) LI-6400 (Li-Cor).

. Vitesse de carboxylation maximale

La production de matiére organique séche dépend directement de ’assimilation nette du CO, par la
plante (Equation 1.11 et Equation 1.12). Les mesures réalisées avec |’appareil Li-Cor LI-6400 sont
fondées sur un modeéle biochimique complexe de calcul de photosynthese a l’échelle de la feuille :
le modeéle de Farquhar (Verbeeck et al., 2008 ; Lenz et al., 2010 ; Qian et al., 2012).
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- Le modéele mécaniste de photosynthéese foliaire de Farquhar

Les modeéles biochimiques de photosynthése foliaire présentent différents niveaux de complexité
(Thornley, 1976 ; Farquhar et al., 1980 ; Thornley et Johnson, 1990 ; Collatz et al., 1991 ;
von Caemmerer, 2000 ; Johnson, 2010). Cependant, le modéle mathématique de Farquhar et al.
(1980) est le plus largement utilisé pour les plantes en C3 (Lousteau et al., 1999 ; Johnson, 2010).
Comme décrit précédemment (cf. § Croissance des végétaux, p. 65), ’enzyme Ribulose 1,5 Bi-
Phosphate (RuBP) joue un réle dans le processus de photosynthése. Le modéle de Farquhar calcule

’assimilation végétale du CO, en fonction de trois facteurs limitants :

- la vitesse de carboxylation maximale (notée V. max), applicable si la concentration de RuBP

est saturante (Figure 1.13) ;

- Uapport d’ATP et de NADPH via des réactions photochimiques (transferts d’électron),

permettant la régénération de RuBP (Figure 1.14) ;

- la vitesse d’exportation des trioses-phosphates. Ce paramétre n’est limitant que si la

concentration en carbone est trés élevée et si l’éclairement est saturant (von Caemmerer, 2000).

Le calcul de la photosynthése par le modele TOCATTA-ypr these S€ base sur ’approche PASIM,
elle-méme basée sur Plantmod (Johnson, 2010), un modéle adapté aux calculs opérationnels
simplifiés de photosynthése. Le modéle Plantmod (Johnson, 2010) s’appuie sur I’hypothése d’une
saturation lumineuse ; ainsi les équations ne prennent pas en compte le controle de la régénération
de RuBP par le transport d’électron. L’assimilation de carbone est limitée par la régénération de
RuBP.

Dans le cadre de notre étude, seuls les flux de H,0 et de CO, sont étudiés. Ainsi les parameétres de
vitesse de carboxylation maximale (V. max) €t de conductance stomatique (g) sont comparés a des

mesures réalisées in situ avec le LI-6400.

- Ajustement de la vitesse de carboxylation maximale (V¢ max)

D'aprés le modéle adopté par Farquhar et Von Caemmerer (1982), l'activité biochimique globale de
la photosynthése, lors de la phase claire et de la phase sombre (cf. § Croissance des végétaux,
p. 65), peut étre limitée par la disponibilité en RuBP lorsque sa régénération n'est pas assez rapide.
Si le RuBP est saturant, l'activité de photosynthése est considérée limitée par les propriétés
cinétiques de la Rubisco (Piel, 2002).

L’assimilation nette de carbone, notée A, (umol.m?.s"), est généralement exprimée comme suit
(Lenz et al., 2010) :

Aper = min(4A,, 4;) Equation I11.1

IRSL

115



Avec A, I’assimilation de carbone limitée par la Rubisco (pmol.m?2.s™), A; Uassimilation de carbone
limitée par la régénération de RuBP contrdlée par le transport d’électron (umol.m?2.s"). A, est

calculé selon I’équation suivante (Medlyn et al., 2002 ; Bernacchi et al., 2013) :

¢ —-r , .
Ac = Vonax- — Ry Equation 111.2

C +1<C.(1 +K%)

OU V¢ max €5t la vitesse maximale de carboxylation par la Rubisco (pmol.m?.s™"), C; est la pression
partielle de CO, au niveau de la Rubisco (Pa), K¢ est la constante de Michaelis de la Rubisco pour le
dioxyde de carbone (Pa), O est la pression partielle d'oxygene au niveau de la Rubisco (Pa), Ko est
la constante d'inhibition (habituellement considérée comme la constante de Michaelis (Sharkey et
al., 2007)) de la Rubisco pour l'oxygéne (Pa), I'* est le point de compensation photo-respiratoire
(quantité d’énergie lumineuse ou les échanges gazeux photosynthétiques sont égaux aux échanges

gazeux liés a la respiration) (Pa), R4 est la respiration (umol.m?2.s™).

En appliquant une approche de régression linéaire, il est possible d’estimer la vitesse de
carboxylation maximale a partir de I’Equation I11.2 oU V¢ ma représente la pente et Ry linterception

de la droite de régression avec l’axe des ordonnées (Long et Bernacchi 2003).

- Appareil de mesure Li-Cor Li-6400

Le taux de photosynthése net mesuré correspond a un taux d’absorption de CO, (pmolCO,.m™2.s™).
Théoriquement, il est possible de déterminer V. .., connaissant plusieurs valeurs de A. et C;
(Equation 111.2). La feuille utilisée pour la mesure est disposée dans une chambre d’assimilation ot

’air injecté contient un niveau stable de CO,.
Description de la mesure (Li-Cor Li-6400)

La photosynthése et la transpiration sont calculées comme le produit entre le flux d’air et une
variation de concentration gazeuse (CO, pour la photosynthése et H,0 pour la transpiration), le
tout divisé par la surface d’échange (la surface foliaire présente dans la chambre de mesure). La
variation gazeuse est déterminée par différence entre U'IRGA (Infra-Red Gaz Analyser) de la

chambre de mesure et l'IRGA de la chambre de référence (Figure IIl.2).
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Figure IIl.2 : Représentation schématique du calcul des flux de H,0 et de CO, au niveau foliaire, issu de Li-Cor
(1999).

Les échanges gazeux ont été mesurés avec un analyseur d’échange gazeux infrarouge en circuit
ouvert : lair présent au sein de la chambre de mesure est renouvelé (Figure 1ll.3). Dans une
premiére étape, les concentrations de CO, et d'H,0 de l'air entrant sont modifiées par un épurateur
de CO, (magnésium perchlorate Mg(ClO,),) et un déshydratant (drierite composée de sulfate de
calcium CaS0,) placé dans la console. Le contréle de 'humidité de lair est essentiel dans la mesure
ou Uouverture des stomates est fonction notamment de lhumidité ambiante (Xu et Baldocchi,
2003). La seconde étape consiste a injecter du CO, pur, afin de disposer d’un air dont la

concentration en CO, est fixée par 'utilisateur.

Aprés avoir été conditionné, l'air est pompé et son débit est controlé. Le flux d'air est alloué a 75 %
a l'échantillon (chambre de mesure) et les 25 % restants a la référence. Les deux analyseurs
infra-rouges mesurent le CO, et H,0 des deux flux d'air et, par différence, calculent les bilans de
CO, et H,0.
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Figure IIl.3 : Représentation schématique des échanges gazeux mesurés a l’aide de LI-6400, issu de Li-Cor
(1999).
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Mesure de V¢ nax

La premiére étape de détermination de V. . consiste a mesurer, a [’aide du Li-6400, différentes
valeurs d’assimilation nette (A..;) sous éclairement et température constants dans la chambre de
mesure, mais avec une pression partielle en CO, au sein de la feuille dont les variations sont
croissantes. Il en découle un jeu de données de type A, en fonction de Ci, semblable a celui

présenté (Equation I11.3).

L’assimilation nette de CO, (A.) et la fraction molaire de CO, au niveau des chambres sous
stomatiques (C;) ont été estimées pour une gamme de valeurs de CO, atmosphériques (C,) imposée
et constantes. Une fois les données expérimentales acquises, il reste a définir quels sont les points
obtenus correspondant a A. et ceux qui correspondent a A;, en accord avec la Figure lll.4.
L’ajustement des courbes théoriques du modeéle de Farquhar (1980) aux données expérimentales
(courbe A-Ci) a été réalisé selon une équation de régression non linéaire (Sharkey et al., 2007) par
la méthode des moindres carrés, en utilisant la fonction « solveur » sous le logiciel Excel (Microsoft
Office, Microsoft Inc, USA). Le paramétre V. max €st ainsi déterminé selon I’Equation I11.2, en utilisant
les valeurs des paramétres présentés Tableau lll.1. Ces paramétres, dépendant de la température,

sont ajustés a la température de 25°C (Sharkey et al., 2007).
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Figure II.4 : Ajustement des courbes de réponse (A.et, Ci) a partir de mesures de photosynthese nette (A,et,
pumol.m2.s™") pour différentes concentrations de CO, interne (C;, Pa) (d’aprés Thomasset, 2016). Les points
bleus représentent les différentes mesures expérimentales. La courbe rouge représente A. limitée par V¢ max
(éclairement & 1000 pmol photon.m.s™") tandis que la courbe verte représente A limitée par la régénération
de RuBP (Equation I11.1).

Tableau I1I.1 : Valeurs des différents parameétres utilisés pour déterminer V. max (Equation I11.2) d’aprés Sharkey
et al., 2007).

Parameétre Valeur (a 25°C) Unité

0 21 Pa
rr 3,74 Pa
Kc 27,24 Pa
Ko 16,58 kPa
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. Calcul de la conductance stomatique

- Analogie entre le flux de H,O et le flux de CO,

Deux types de conductances biologiques favorisent le passage d’un gaz présent dans ’atmosphere
au site de réaction impliquant ce gaz, a Uintérieur de la plante : la conductance stomatique et la

conductance du mésophylle.

Soit le cas du CO, : la conductance stomatique au CO, (notée g co;) représente la facilité avec
laquelle le CO, diffuse entre ’atmosphére et les cavités stomatiques (cf. Figure 1.10). La
conductance du mésophylle au CO, est la mesure de la facilité de diffusion de CO, des cavités
stomatiques jusqu’aux sites de carboxylation dans les chloroplastes (Flexas et al., 2008, 2012). La
conductance du mésophylle (cf. Figure 1.10), et indirectement la conductance stomatique, jouent
un role majeur dans la contrainte de la productivité photosynthétique (Niinemets et al., 2009 ;
Dumont, 2013 ; Tomas et al., 2013).

Il existe une proportionnalité entre la conductance stomatique pour le flux de H,0 et pour le flux de
CO,, en lien avec le rapport des diffusivités moléculaires du CO, et de H,0 dans l’air. Le rapport
9 20/ gs coz Utilisé dans Plantmod vaut 1,6 (Johnson, 2010), correspondant a la racine carré du

rapport de la masse moléculaire du CO, sur la masse moléculaire du H,0.

- Mesure de la conductance stomatique

Le calcul de la conductance stomatique de Huntingford et al. (2015), g co2, implémentée dans
TOCATTA-ypre these, €St comparé aux mesures de conductance obtenues avec le Li-6400. La
conductance issue du Li-6400 est calculée a partir de la conductance foliaire totale a la vapeur
d’eau (g en mol H,0.m™?.s™") qui inclue la conductance stomatique et la conductance de la couche
limite (Equation I11.4 d’apreés Li-Cor, 1999).

W+ W
Goy = E. (1000 2 ) Equation 111.4
tw VV[ _ VVS
100.F.(W; + W, B
= Ws + Wr) Equation I11.5

S.(1000 — W)

Ou E est le flux d’eau au niveau des feuilles (mol H,0.m™?.s"), F est le débit (umol.s™), W; et W, sont
des fractions de molécule d'eau de l'échantillon et de référence (mmol H,0.mol air’), W, est la
concentration molaire de vapeur d'eau dans la feuille (mmol H,0.mol air”), S est la surface foliaire

(m?).

1m.1.1.2 Campagne de mesure

L’appareil Li-6400 est emprunté aux collégues de U’INRA Lusignan. Les mesures sont réalisées au
cours de la période de prét, au niveau de la seconde feuille ligulée afin d’étudier la conductance

stomatique des feuilles de méme age (Tableau Il1.2).
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Tableau I11.2 : Caractéristiques expérimentales lors des utilisations du Li-6400 a la plateforme technique

expérimentale IRSN-La Hague. Les valeurs sont moyennées sur N données mesurées, avec entre crochet le

minimum et le maximum de chaque série de données.

Temp. de la PAR de la chambre Surface de feuille
Temp. Atm. Pression atm.
Date chambre de de mesure dans la chambre
(°C) (kPa)
mesure (°C) (umol.m2.s™) de mesure (cm2)
25/07/2016
24,4 24,4 999,9 101,2
13h44-14h31 0,9
N5 [23,7 - 25,2] [23,5 - 25,4] [999 - 1001] [101,2 - 101,2]
29/07/2016
21,3 21,5 999,9 100,4
13h10-13h38 1,6
Ne14 [19,9 - 22,9] [19,8 - 23,0] [999 - 1001] [100,4 - 100,4]
01/08/2016
23,6 23,5 999,6 101,1
09h57-10h25 0,7
Ne14 [23,3 - 24,2] [23,1 - 24,3] [999 - 1001] [101,1 - 101,1]
30/08/2016
28,8 28,5 999,6 101,5
11h50-12h30 1,8
Ne14 [26,9 - 29,9] [26,8 - 29,5] [999 - 1001] [101,5 - 101,5]
.1.2 Description pédologique et teneur en azote de la parcelle
m.1.2.1 Texture du sol

Importance de I’analyse texturale d’un sol

La caractérisation d’un sol est indispensable pour comprendre son fonctionnement, notamment d’un

point de vue hydrique concernant la rétention d’eau (infiltration, percolation, réserve utile, teneur

en eau maximale et minimale). La texture d’un sol peut étre déterminée a partir d’un triangle de

texture (Figure 1.6) et connaissant la répartition des différentes fractions qui constituent ce sol

(argiles, limons, sables).
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. Méthode d’analyse

Une analyse granulométrique est réalisée par un laboratoire extérieur (Laboratoire Agronomique de
Normandie - LANo - ou le laboratoire d’analyse des Sol - LAS, INRA -) a partir d’un carottage de sol

représentatif de la parcelle étudiée (Figure Il1.5).

Figure 1.5 : Illustration d’un carottage de sol. L’échantillon prélevé s’étend a 20 cm de profondeur.

Tableau I11.3 : Dénomination usuelle des classes granulométriques (d’aprés AFNOR NF X31-107).

Dénomination en 5 classes Argile Limons fins Limons grossiers  Sables fins  Sables grossiers

Limites de taille (um) <2 2ab50 20a50 50 a 200 200 a 2000
Dénomination en 3 classes  Argile Limons totaux Sables totaux
Limites de taille (um) <2 2a50 50 a 2000

Cette analyse granulométrique est réalisée sur 5 fractions variables selon la taille (Tableau lII.3),
suivant la méthode normalisée AFNOR NF X31-107. Aprés séparation de la terre fine (fractions
inférieures a 2 mm) des éléments grossiers (graviers, cailloux, blocs) et destruction des ciments
organiques par l’action de ’eau oxygénée (H,0,), la terre fine est dispersée dans |’eau additionnée
d’un agent dispersant. Les particules vont ensuite lentement sédimenter en fonction de leur taille
et de la température de l'eau. La teneur en argile et limon d’un sol est déterminée par des
prélévements réalisés a différents pas de temps permettent de collecter les particules restant en

solution. Les fractions plus grossiéres (sables grossiers, sables fins et limons grossiers) sont
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déterminées par tamisage, aprés lavage des fractions fines déterminées par sédimentation. La

somme de ces 5 fractions granulométriques minérales est égale a 100 % (LANo, web ; LAS, web).

11.1.2.2 Teneur en azote

. Importance de la teneur en azote du sol

Un apport d’azote est généralement recommandé afin de produire de facon intensive tout en
conservant un bon état végétal général (Cabaret et Seuret, 2004 ; GNIS-pédagogie, web ; Sampoux
et al., 2016). L’azote du sol joue un role essentiel dans la production photosynthétique et la

croissance végétale (Maba 2007, Hopkins et Hiiner, 2008) (cf. § Croissance des végétaux, p. 65).

Il s’avére donc nécessaire de s’assurer que la croissance du ray-grass au niveau de la plateforme
technique expérimentale IRSN-La Hague n’est pas perturbée par un déficit en azote. Au cours de
cette étude, plusieurs prélévements de feuilles de ray-grass sont réalisés de mai a septembre 2016
au niveau de la plateforme technique expérimentale IRSN-La Hague, pour s’assurer que les teneurs

en azote foliaire ne témoignent pas d’un déficit azoté du sol.

. Méthode d’analyse

La quantité d’azote dans Uéchantillon foliaire est déterminée par un laboratoire externe
(laboratoire Teyssier) selon la méthode Kjedahl, qui peut se décomposer en trois étapes (Perrin,
2011, VWR, web) :

- la digestion : U’échantillon est minéralisé en milieu acide sulfurique. Il en résulte une
solution de sulfate d’ammonium ;

- la distillation : 'ajout d’une base en excés permet de convertir le sel d’ammonium en
ammoniac ;

- la titration : la teneur en azote dans un échantillon est calculée a partir de la quantité
d'ammoniac présente dans la solution de destination. L'ammoniac est capturé avec un exces
soigneusement mesuré de solution d'acide normalisé (titration en retour) ou une solution

d'acide borique (titration directe).

Cette méthode d’analyse permet la mesure de |’azote total, ce qui correspond a la mesure de
’azote organique (contenu notamment dans les protéines) et ’azote ammoniacal ; cependant les

formes oxydées, telles que les formes nitriques ou nitrates, ne sont pas considérées.

. Gammes attendues

La plupart des prairies permanentes présentent des teneurs en azote suffisantes pour une bonne
croissance des graminées (prairies-GNIS, web). Selon une étude sur U’effet d’une dose croissante
d’azote sur la production d’herbe (en tonne de matiére seche par hectare), la dose d’azote
nécessaire pour atteindre la production maximale d’herbe dépasse les 120 kg d’azote.ha™ (Protin et
al., 2009).
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L’ordre de grandeur des teneurs en azote foliaire total attendu pour les graminées est indiqué

Tableau 11l.4 (Noziéres et al., 2007). Cette analyse porte sur différentes espéces végétales :

- les graminées, dont le ray-grass anglais qui est l’espéce majoritairement représentée dans
le Tableau Ill.4 (représente 37 % du total des échantillons présents Tableau lll.4), la luzerne
(13 %), la fétuque (7 %), le dactyle (4 %), le ray-grass hybride (2 %), le ray-grass d’ltalie
(2 %), le brome (2 %) ;

- les légumineuses, dont le tréfle violet (5 %) et le trefle blanc (2 %).

Tableau I11.4 : Teneurs en azote foliaire total des fourrages verts (Noziéres et al., 2007).

Nombre de données mesurées  Matiéres Azotées totales

(g.kg™' MS)
Graminées 1°" cycle 60 150 + 52*
Graminées autres cycles 141 197 + 61
Légumineuses 1¢" cycle 43 185 + 46
Légumineuses autres cycles 33 205 + 49
Prairies permanentes 1¢" cycle 31 158 + 54
Prairies permanentes autres cycles 67 194 + 42

*Les incertitudes rapportées dans ce tableau sont également issues de Noziéres et al., 2007.

n.1.3 Données météorologiques et hydriques

Afin d’alimenter les parameétres météorologiques du modeéle, plusieurs données sont mesurées et
stockées automatiquement dans un terminal d’enregistrement (station météorologique de type
WatchDog 2000 series). A l’exception de la sonde mesurant la teneur en eau volumique, les capteurs
de la station météorologique (Figure Ill.6) sont placés a 1,5 m au-dessus du sol et permettent

d’acquérir des données a une fréquence de 30 min (Tableau IIl.5).
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Figure II1.6 : Illustration de la station météorologique utilisée au niveau de la plateforme technique

expérimentale IRSN-La Hague (WatchDog 2000 series).

Tableau I11.5 : Précision de mesure des différents instruments météorologiques utilisés au niveau de la

plateforme technique expérimentale IRSN-La Hague.

Parameétre étudié

Disposition

Gamme de mesure incertitude

Pression atmosphérique

Température

atmosphérique

Humidité relative

Lumiere PAR
Vitesse du vent
Direction du vent
Précipitations

Teneur en eau

volumique du sol

1,5 m au-dessus du sol

1,5 m au-dessus du sol

1,5 m au-dessus du sol

1,5 m au-dessus du sol

1,5 m au-dessus du sol

1,5 m au-dessus du sol

1,5 m au-dessus du sol

0,2 m de profondeur

660 a 810 mm-Hg + 1,3 mm-Hg

a-4°C:+0,6°C

-20a50 °C
sinon:+1,2 °C
a25°C:+3%
10290 %
sinon : + 5%
0 a 2500 pmol.m™2.s™ +5%
0-280 km.h" +5%
2° d’incréments +7°
0,2 mm +2%

0 % a teneur en eau
] ) 3%
volumique maximale
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La vitesse du vent est obtenue a partir d’un anémometre (Figure 11.6), tandis que le pluviomeétre
est de type auget basculeur : il s’agit d’un collecteur d’eau <« balancoire » qui déverse son
contenant lorsque |’eau recueillie dépasse 0,2 mm dans notre cas. A chaque balancement effectué,
le terminal enregistre la quantité d’eau récoltée et ’heure de basculement. Ces résultats sont

intégrés sur 30 minutes.

La teneur en eau du sol est mesurée avec une sonde diélectrique (Figure IIl.7). Le principe de la
mesure consiste a mesurer la capacité d'un condensateur dont larmature est définie par les
électrodes. Le sol constitue alors le diélectrique (milieu isolant a I’échelle macroscopique) de ce
condensateur. La mesure de cette capacité se fait en déterminant la fréquence de résonance d'un

circuit RLC dont un des éléments est le condensateur sol-électrode (Dean et al., 1987).

SM 100

Spectrum® WATERS T

Technologles, Inc. ;) Moisture Sensor

Figure II1.7 : Illustration de la sonde type diélectrique utilisée.

l.1.4 Analyse a ’échelle du couvert
1.1.4.1 Mesure de U’indice de surface foliaire
. Définition

L’indice de surface foliaire (ou « Leaf Area Index » en anglais, LAI, m*.m? sol) est le rapport entre

la demi surface foliaire totale d’une culture par une unité de surface au sol.

Il s’agit d’un paramétre important caractérisant la croissance végétale largement utilisé en
modélisation. Le modéle TOCATTA-y reprend cette notion dans son module éco-physiologique. De
ce fait une confrontation de la modélisation avec des mesures de terrain est nécessaire pour

s’assurer de la bonne reproductibilité de la croissance végétale.

. Appareils de mesure utilisés

Au cours de cette étude, plusieurs méthodes de mesure du LAl sont appliquées afin de mesurer de
facon rapide et efficace le LAI.

- Planimétre de laboratoire

Parmi la masse d’herbe prélevée au niveau de la plateforme technique expérimentale

IRSN-La Hague lors de la coupe mensuelle/semi-mensuelle, un échantillon frais (de 0,14 a 1,36 g)
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est utilisé pour la mesure du LAI. Ces mesures en laboratoire a partir d’échantillons prélevés sur le

terrain sont réalisées de mai 2016 a décembre 2016.
LI-3100C

L’appareil LI-3100C (Figure 111.8) est concu pour numériser rapidement la surface, la longueur et la
largeur des feuilles. Il comporte deux courroies transporteuses transparentes qui tournent pour
déplacer les feuilles sur un lit de balayage. Cet appareil enregistre la superficie des feuilles

(individuelles) et calcule rapidement la surface cumulée pour un groupe de feuilles (Li-Cor, USA).

Figure 111.8 : Illustration du planimétre LI-3100C.

Photocopieuse et programmation Matlab

Suite a un incident lors d’un transport, le LI-3100C disponible au laboratoire n’a pas pu étre utilisé.
Afin de réaliser une confrontation du LAl modélisé avec des données mesurées, un autre dispositif

de mesure du LAl est établi.

Le principe de mesure reste cependant le méme : il s’agit de numériser ’ensemble des feuilles dont
la masse est d’environ 1 g, tout en prenant soin a ne pas superposer les feuilles. Le fichier

numérique obtenu est converti en image monochrome (noir et blanc).

L’image monochrome des feuilles est ensuite traitée sous un logiciel Matlab développé a cette
occasion (cf. annexe B.2), et dont la tache consiste a compter le nombre de pixel noir d’une image
donnée. Connaissant la surface d’une feuille A4 et la surface occupée sur cette feuille par les pixels
noirs correspondant a la présence de feuilles, il est ainsi possible de déterminer la surface foliaire
d’environ 1 g frais. Connaissant précisément la masse fraiche utilisée pour le calcul de la surface
foliaire et la masse fraiche recueillie sur une parcelle de 2 m?, il est alors possible, par
interpolation linéaire, d’estimer la surface foliaire pour une surface au sol de 2 m?2 et donc le LAl au

niveau de la plateforme technique expérimentale IRSN-La Hague.
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- Planimétres de terrain
LAI-2000
Les données mesurées en laboratoire sont confrontées a des mesures de LAl obtenues in situ via un

appareil Li-Cor LAI-2000 (Figure 111.9). Ce matériel prété par 'INRA de Lusignan est utilisé de juillet
2016 a septembre 2016.

Figure 111.9 : Illustration du Planimétre LAI-2000.

Le LAI-2000 calcule ’indice de surface foliaire (LAl) a partir des mesures de rayonnement réalisées
avec un capteur optique selon différents angles. La quantité de feuillage dans un végétal peut étre
déduite des mesures de la rapidité d’atténuation des rayonnements a travers le couvert végétal. Les
mesures effectuées au-dessus du couvert végétal et au niveau du sol sont utilisées pour déterminer

la fraction de lumiére interceptée par le couvert végétal (Li-Cor, 1991 ; Villalobos et al., 1995).

1.1.4.2 Mesures des flux de CO, et H,0 par méthode des corrélations turbulentes

. Définition

Par définition, le flux est le déplacement d’un parameétre d’intérét par unité de surface et de
temps. Dans le cadre d’un écoulement d’air au-dessus de la surface, Burba et al. (2013) simplifient
ce systéme a un flux horizontal. Cet écoulement horizontal est constitué de nombreuses turbulences
rotatives, ou vortex turbulents de taille variables, ou chaque remous a une composante verticale et
horizontale (Figure 111.10). Il est possible de mesurer le mouvement vertical de ces turbulences

rotatives a partir d’une tour de mesure qui effectue deux mesures simultanées a des hauteurs

différentes.
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Figure 111.10 : Représentation de l'écoulement d'air au-dessus de la surface (Burba et al., 2013).

La majeure partie du transport de chaleur, dhumidité et des gaz dans l'atmosphére est due a la
turbulence (Burba et Anderson, 2010). Le calcul de flux turbulents (ou Eddy Covariance) consiste a
mesurer les flux turbulents verticaux dans la couche de surface qui correspond a 10 % de la limite
atmosphérique. Cette méthode analyse des données mesurées a haute-fréquence de vent,
typiquement 10 Hz, et des données atmosphériques (Parent et Anctil, 2012). C’est une méthode
statistique adaptée pour estimer un échange de chaleur ou de gaz, typiquement dans notre étude

les flux de vapeur d’eau et de CO, (Peltola et al., 2014).

o Description de la méthode

Il est possible de déterminer des flux de gaz ou de chaleur si, en plus de la vitesse d’échange de la
substance d’intérét, les variables suivantes sont connues : concentration en gaz, pression,
température et humidité. Concrétement, si nous ne considérons qu’un seul point physique de la

tour (Figure 111.11) :

- au temps time1, la turbulence eddy1 déplace une parcelle d’air c1 vers le bas a une vitesse
de vent w1 ;

- puis au temps time2, la turbulence eddy2 déplace c2 vers le haut a la vitesse w2.
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time 1 time 2
eddy 1 eddy 2

Cz

!
air 1w1 W, air

C
c, C,

Figure IIl.11 : Description de deux turbulences a un point seul sur la tour de mesure (Burba et al., 2013).

La représentation 3D du vent et d’autres variables (une quantité de mouvement comme la
concentration en gaz ou la température) est décomposée en composants moyens et fluctuants
(Burba et Anderson, 2010 ; Parent et Anctil, 2012). Le flux mesuré est proportionnel a la covariance
entre le composant fluctuant du vent vertical et la composante fluctuante de la concentration en

gaz.

En terme mathématiques, Burba et al. (2010) décrivent le flux d’intérét en fonction de la densité
de L’air, la vitesse verticale du vent ainsi que le taux de mélange du gaz d’intérét (Equation Il1.11).
Dans le cadre d’un flux turbulent, le flux vertical peut étre présenté comme
suit (Burba et al., 2010) :

E. = pg.w.s Equation 111.6
s=F Equation I1.7
Pa

Ou F. est le flux vertical de [’élément c (kg.m™2.s™"), p. est la densité de lair (kg.m?), p. est la
densité de la substance d’intérét ¢ (kg.m), w la vitesse verticale du vent (m.s') et s le ratio de
mélange de la substance d’intérét notée c (/). En appliquant la décomposition de Reynolds,

[’équation précédente est alors exprimée en moyenne et déviation :

F.= (pg+p YW +w)(E+5) Equation 111.8

En développant chaque produit de l’équation précédente, la déviation moyenne par rapport a la

valeur moyenne est nulle, et I’équation précédente devient :
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Fo= (paws +paW's' +p,/ws' +p,/Ws +p,/w's’) Equation 1.9
En supposant que les densités de fluctuations sont négligeables, |’équation précédente devient :
F.= (pow s +pa W’;’) Equation 111.10

Selon U’hypothése selon laquelle le flux vertical moyen est négligeable pour un terrain horizontal

homogéne (pas de divergence ou convergence), I’équation précédente devient :
E. = pgw's Equation I11.11

La méthode traditionnelle de calcul de flux de turbulence estime le flux vertical turbulent a partir

de mesures a haute-fréguences et des hypothéses suivantes :

- les mesures réalisées en un point sont représentatives des courants de vent ascendants ;

- les mesures sont réalisées dans la couche limite de surface ;

- la zone d’emprise est adéquate ou « footprint ». L’empreinte de la zone étudiée est
fonction de la hauteur de mesure, la rugosité de surface ainsi que la sensibilité thermique.
Cette zone augmente avec la hauteur de mesure, une baisse de la rugosité de surface ainsi
gu’un changement de Uétat instable a Uétat stable du facteur de stabilité
atmosphérique. Les flux étudiés doivent étre mesurés seulement dans la zone d’intérét afin
d’étre représentatifs de la parcelle étudiée ;

- les flux sont « complétement » turbulents. Les transferts verticaux sont entiérement
réalisés par remous ;

- le terrain est horizontal et uniforme. La moyenne des fluctuations est nulle, les fluctuations
de densités sont négligeables, tout comme la convergence ou la divergence de flux qui est
négligeable ;

- les instruments peuvent détecter de trés faibles changements a haute fréquence, de 5 a

20 Hz depuis les tours de mesure.

) Appareils de mesure utilisés

Dans le cadre de notre étude du couvert végétal de prairie, deux types de flux sont considérés : les
flux d’eau (évaporation, transpiration) et les flux de CO, (respiration, photosynthése).
L’équipement expérimental de la plateforme technique expérimentale IRSN-La Hague est constitué
d’un appareil Li-Cor (LI-7200) et d’un anémométre ultrasonique (Young 81000V), permettant la

mesure de ces deux types de flux par Eddy Correlation (Figure 111.12).
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Anémomeétre ultrasonique
Young 81000V

Analyseur CO,/H;0
LI-7200

Figure 111.12 : Illustration des instruments de mesures in situ utilisés pour déterminer les flux de CO, et de H,0

au niveau de la parcelle expérimentale.

Le principe de mesure par Eddy Correlation repose sur la mesure de deux parameétres principaux : la

vitesse verticale du vent et la concentration dans l’atmosphére de H,0 ou CO,.
- anémomeétre ultrasonique Young 81000V

Deux couples de transducteurs sont alternativement émetteurs et récepteurs d'ondes ultrasonores.
La mesure de la vitesse du vent repose sur la mesure de la différence des temps de transit des

ondes émises induites par le flux d’air (LCJ Capteurs, France).
- analyseur CO,/H,0 LI-7200

L’analyseur de CO,/H,0 LI-7200 est un analyseur de gaz infrarouge non dispersif a grande vitesse et
haute précision concu pour des applications nécessitant des mesures rapides et fideles de

concentrations et de flux de CO, et H,0 (Li-Cor, USA).

Ces deux appareils enregistrent les données dans un fichier texte avec les concentrations - CO, et
H,0 - exprimées en Volt, de 0 a 5 V. Des routines Fortran sont utilisées pour convertir les données

en binaire afin de les utiliser avec un programme EdiRe (Damay, 2010).
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. Traitement des données de flux

Le logiciel EdiRe permet de corriger les valeurs expérimentales de flux de turbulence (stabilité
atmosphérique, limitations instrumentales, passage de véhicule a rejet carbonés). Pour utiliser
EdiRe, un programme en langage Fortran est utilisé pour traiter les données issues de la plateforme
technique expérimentale IRSN-La Hague, et ainsi les rendre utilisables par le logiciel EdiRe. La
correction des données expérimentales s’effectue en deux temps: la conversion des données

mesurées puis la correction de ces données.

- Conversion des données (routine FORTRAN)

Les données expérimentales de la plateforme technique expérimentale IRSN-La Hague sont utilisées

par deux routines codées en Fortran (cf. annexe B.3) afin d’étre utilisables par le logiciel EdiRe.

A partir d’une premiére routine, le programme Fortran traduit en langage binaire les mesures a une
fréquence de 10 Hz nécessaire pour alimenter Edire. Par ailleurs, le programme permet de détecter
les erreurs d’acquisitions. Prenons un fichier de mesures, dont chaque mesure est réalisée tous les
10 Hz. Dans un premier temps, le programme Fortran extrait les dates (heure, minute, seconde)
pour chaque mesure. L'heure extraite correspond a l'heure indiquée par l'appareil de mesure, Tapp.
Dans un second temps le premier programme Fortran recalcule la date théorique Ti.eo a partir du
temps théorique au pas de temps précédent (Tieo-1), Sachant que lincrémentation est fixée a
10 Hz.

Tineo = Ttheo-1 +10 Hz Equation I11.12

L’erreur de ’appareil (ERREUR) correspond a la différence entre le temps affiché par ’appareil

(Tapp) et le temps de mesure théorique (Tihso)-
ERREUR = T,pp - Tiheo Equation 111.13

Dans le cas ou ERREUR > (10Hz / 2), deux options sont considérées :

- si ERREUR < 10 Hz : Le temps de mesure T,,, est remplacé par le temps théorique
Tieo- La mesure est déclarée corrigée ;
- si ERREUR > 10 Hz : La valeur est considérée comme fausse. Le temps de cette

mesure est fixé comme nouveau départ pour le temps théorique Tingo-

A présent si ERREUR< (10 Hz / 2), une comparaison est réalisée entre les données mesurées (les 3
vitesses composites du vent U, V et W ainsi que la température sonique) avec des valeurs tests de
ces données mesurées. Ces valeurs tests sont fixées, et correspondent a un seuil maximal et
minimal (Ugest max, Utest min, Vtest max, Viest min, €tC.). Si une valeur mesurée n’est pas comprise entre les
valeurs tests minimale et maximale (soit ’exemple de la variable U : U<Uest min OU U>Utest max) alors

la valeur mesurée est considérée comme fausse.
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Puis les données issues de la premiére routine -au format texte- sont converties en binaires via une

seconde routine afin d'étre utilisable par le logiciel EdiRe.

- Correction des données (EdiRe)

Les données converties sont traitées sous le programme EdiRe, permettant d’appliquer trois

corrections nécessaires a la bonne quantification des flux turbulents :
- correction de stabilité atmosphérique.

La mesure par Eddy Correlation repose sur l’hypothése que l'air est turbulent au niveau de la zone
de mesure, présente au niveau de la Couche Limite Atmosphérique (CLA). La CLA est définie comme
étant la partie de la troposphére directement influencée par la surface terrestre (Stull, 1988). La
partie de la couche limite directement en contact avec le sol est appelée couche de surface et
représente environ 10 % de la hauteur de la CLA mélangée (Panovsky et Dutton, 1984). Dans la
couche de surface, la turbulence de lair (instable, neutre ou stable) ne dépend pas de chaque
élément de rugosité mais d’une rugosité globale. Dans cette couche, les grandeurs caractéristiques
de la turbulence sont décrites par la théorie de similitude de Monin-Obukhov (1954). L’hypothése
générale de cette théorie est que la variabilité de structure de la couche de surface peut se
traduire par une variation de |’échelle des phénoménes. Les phénomeénes sont alors identiques s’ils
peuvent étre représentés sous forme adimensionnelle (Damay, 2010). D’aprés Monin et Obukhov, les
flux adimensionnés sont des fonctions du paramétre { (Equation I11.14), qui est un paramétre de

stabilité souvent utilisé (Damay 2010).

Z
~ LMO

¢ Equation 111.14

Avec z la hauteur de mesure (m) et LMO la longueur de Monin-Obukhov (m). Pour { < 0 I’atmosphére
est instable, lorsque > 0 ’atmosphére est stable. La neutralité est atteinte a { = 0. LMO (Equation
[11.15) traduit une relation entre les processus dynamiques, thermiques et de flottabilité. LMO est

proportionnelle a la hauteur de la couche de surface (Obukhov 1960 cité par Foken 1996).

u? —ul
LMO = - .
8 B Equation 111.15
k()T k (TO) wT

Avec LMO la longueur de Monin-Obukhov (m), u* la vitesse de frottement du vent (m.s”), g.T,"
parameétre de flottabilité (m.s2.K'), w’ la fluctuation turbulente verticale du vecteur vitesse
(m.s™), T* la température absolue virtuelle (K), T’ la fluctuation de température (K) et k constante
de von Karman (=0,4, sans dimension). Il est important de choisir une température moyenne
appropriée (Maro, 2011). Le Tableau Ill.6 résume les différentes valeurs limites de 1/LMO pour

différents couverts (mais, herbe, sol nu).
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Tableau Il1.6 : Classe de stabilité en fonction de ’inverse de la longueur de Monin-Obukhov sur différents
couverts (Damay 2010). z, est un parameétre de rugosité du sol.
Mai's Herbe Sol nu
Zo =12 cm Zp=2cm Zo=0,1cm
Instable 1/LMO < -0,006 1/LMO < -0,012 1/LMO < -0,036
Neutre -0,006 < 1/LMO < 0,004 -0,012 < 1/LMO < 0,013  -0,036 < 1/LMO < 0,037
Stable 0,004 < 1/LMO 0,013 < 1/LMO 0,037 < 1/LMO

- correction co-spectrale.

Les flux calculés correspondent a une covariance entre un scalaire (concentration d’intérét, dans
notre cas CO, et H,0) et la fluctuation de la vitesse verticale du vent w’. Les co-spectres sont une
distribution par la fréquence de la covariance entre w’ et un scalaire. Un co-spectre décrit la part

de flux transportée a chaque fréquence (Burba et Anderson, 2010).

2
c calculated flux
L b Ideal cospectra
- K —Zy P
o e
b »
c
o
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é with transfer function »
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Low = — High

Figure IIl.13 : Représentation d’une courbe de co-spectre (Burba et Anderson, 2010).

Lors d’une mesure, il est important de prendre en compte l’atténuation de la covariance mesurée
ou la perte de flux a haute fréquence. Ces atténuations peuvent-étre dues au temps de réponse des
capteurs, a l’atténuation de tube de prélévement, la séparation de capteur, etc. Les co-spectres
mesurés sont localisés au-dessous des co-spectres idéaux, en particulier pour des fréquences plus
hautes (Figure 111.13). Les co-spectres idéaux peuvent étre modélisés (Horst, 1997) ou obtenus par
des co-spectres de flux de chaleur sensibles. Dans la mesure ou les anémometres ultrasoniques

modernes sont capables d’échantillonnage trés rapide, les erreurs sont relativement faibles.
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En appliquant les corrections (la somme de fonctions de transfert) aux co-spectres mesurés, il est
possible de calculer le flux correct. Les fonctions de transferts décrivent comment chacune de ces
déviations affecterait des co-spectres idéaux et feraient baisser la courbe de co-spectres a chaque

fréquence.
- correction de stationnarité (moyenne mobile).

Le passage d’une voiture a essence a proximité de |’appareil de mesure peut entrainer une
augmentation forte et rapide dans le temps des mesures des flux de CO,. Pour pallier ce probleme,
les données mesurées de flux a haute-fréquence sont moyennées sur 30 minutes car la turbulence
atmosphérique est supposée fiable sur un pas de temps de 30 minutes (Mestayer, 2007). Une sous-
moyenne de ces flux est réalisée toute les 5 minutes ; si une sous-moyenne de 5 minutes est
supérieure a 30 % du flux moyenné sur 30 minutes, alors les données moyennées sur 30 minutes sont

supprimées.
- correction de la zone d’étude.

En compléments de ces traitements décrits précédemment, deux autres corrections sont prises en

compte liées a la zone d’étude :

o la direction du vent : la zone de mesure étant partiellement entourée de haies, le
vent provenant des haies transporte des molécules d’eau et de CO, issues de la
transpiration et de la respiration de la haie voisine et non du ray-grass. Ainsi, seuls
les flux acquis pour une direction de vent comprise entre 100° et 220° sont retenus,
car ces flux ne sont pas impactés par le fonctionnement hydrique des haies (Figure
1.14) ;

o la stationnarité du vent. Considérons une donnée ou la direction de vent est
comprise entre 100° et 220° : si les directions de vent au pas de temps précédent
et au pas de temps suivant (i.e. 30 minutes) ne sont pas comprises entre 100° et

220°, alors la donnée n’est pas retenue.
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Légende :

Plateforme technique
IRSN-La Hague

Localisation des
mesures de flux (H,0
et CO,)

Directions de vent
non considérées

Directions de vent
considérées

Figure 111.14 : Illustration des directions de vent retenues pour la mesure de flux par la méthode des flux

turbulents, a partir d’une vue satellite de la parcelle expérimentale.

.1.5 Mesure du tritium dans les différents compartiments d’un écosystéme prairial

Les prélévements du tritium au niveau de la plateforme technique expérimentale IRSN-La Hague ont
été réalisés de juin 2013 a décembre 2016 dans le cadre du projet VATO. Au cours de ces trois ans
d’acquisition de données et de mesures, les concentrations atmosphériques des formes HT et HTO
sont obtenues a haute fréquence (pas de temps horaire) pour alimenter le modéle TOCATTA-y. Les
formes présentes dans U’environnement (HTO liquide lié aux précipitations, HTO du sol, TFWT et
OBT au sein du ray-grass) sont déterminées régulierement afin de confronter les sorties du modeéle

aux mesures de terrain (Tableau IIl.7).
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Tableau I11.7: Prélevement des différentes formes tritiées présentes au niveau de la plateforme technique

expérimentale IRSN-La Hague.

. o Méthode de Fréquence de .
Compartiment Forme chimique . . Méthode de mesure
prélévement prélévement
Barboteur . Reconstruction ®Kr +
HT 30 jours o
MARC 7000 scintillation liquide
. Reconstruction ®Kr +
Atmosphére HTO (gaz) H3R7000 48 heures o
scintillation liquide
HTO (liquide) Préleveur Reconstruction ®Kr +
48 heures )
(précipitation) automatique Scintillation liquide
o Préleveur o
Sol HTO (liquide) ) 48 heures Scintillation liquide
automatique
Prélévement . Lyophilisation +
TFWT 15 a 30 jours ]
manuel (coupe) scintillation liquide
Feuilles de
Lyophilisation +
Ray-grass Prélévement L yop '
OBT 15 a 30 jours combustion +
manuel (coupe)
scintillation liquide
1.1.5.1 Formes atmosphériques gazeuses

. Prélévement et procédure de mesure de la concentration en HT présente dans I'air

Pour mesurer les concentrations d'activité en HT dans ’air, les échantillons d'air sont collectés avec
le systéeme MARC 7000 (SDEC France). Le systéeme MARC 7000 se compose de quatre biberons, les
deux premiers biberons étant utilisés pour collecter HTO et les deux suivants pour collecter la
forme HTO résultant de l'oxydation de HT et de composés organiques tritiés par un catalyseur
composé de pastilles de palladium chauffées a 450°C dans un four tubulaire (Figure III.15). Il
convient de noter que cette technologie ne permet pas de distinguer les formes tritiées HT des
composés organiques tritiées (Maro et al., 2017). Cependant, autour d'AREVA NC, seule la forme HT
a été mesurée (Tableau 1.8). Chaque mois, un échantillon de 10 cm? est prélevé du collecteur (dans
les biberons 3 et 4), puis envoyé au laboratoire. L’échantillon est ensuite mis en flacon, avec un

ajout de 10 cm® de liquide scintillant pour les mesures par comptage par scintillation liquide.
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Figure 111.15 : Photographie d’un systéme de prélévement du HTO gazeux par barbotage (MARC 7000).

Les concentrations horaires de HT dans l'air découlent de mesures a intervalle mensuelle. Elles sont
cependant reconstruites a une échelle plus fine a partir du ®Kr. En effet, les éléments HT et 5Kr
sont rejetés de maniére concomitante et uniquement par les deux cheminées principales UP2-800 et
UP3 de ’usine AREVA NC-La Hague (Maro et al., 2017). Ainsi, la mesure de Uactivité du ®Kr a haute
fréquence (seconde) sur la plateforme technique, via utilisation d’un compteur proportionnel
LB111, Berthold (Figure Ill.16), permet de reconstruire les concentrations horaires de HT au niveau
de la plateforme technique expérimentale IRSN-La Hague au pas de temps horaire. La méthode

utilisée pour la reconstruction horaire est présente en annexe (cf. annexe B.4).
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Figure 111.16 : Photographie d’un compteur proportionnel & 8Kr LB111, Berthold.

o Prélevement et procédure de mesure de la concentration en HTO présente dans I'air

Les échantillons d'air prélevés pour mesurer les concentrations en activité HTO dans la vapeur d'eau
de lair sont recueillis toutes les 48 h. Ce systéeme utilise ’appareil H3R7000 (SDEC France), qui

collecte la vapeur d'eau de l'air au moyen d'un piéege a froid (Figure 111.17).

B H3R7000
IRSH  7ritjym condenser

A

| =

Figure II1.17 : Photographie d’un systéeme de prélévement H3R7000 (PREVAIR).
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Le H3R7000 est utilisé en combinaison avec un systéme d'échantillonnage séquentiel BL 2000
(Buhler). Pendant 55 minutes, le H3R7000 recueille la vapeur d'eau de lair a laide d'un piége a
froid, et apres avoir réchauffé le piege a froid pendant 5 min, l'eau liquide est recueillie dans un
conteneur de 10 L. Cette séquence de 1 h est répétée au fil du temps, de facon a ce qu’un
échantillon moyen soit recueilli toutes les 48 h par le systéme BL 2000 (Figure 111.18). Cette
moyenne de 48 h était due a une limitation de la capacité de BL 2000 : l'appareil ne peut gérer que
24 bouteilles d’échantillon collecté, donc la récupération n’ayant lieu qu’une fois par mois, une

période moyenne de 48 h est utilisée.

Figure 111.18 : Illustration du systéme de préleveur automatique BL 2000 (a droite), en complément du systeme

de prélévement H3R7000 de la vapeur d’eau de ’air (a gauche).

Enfin, toutes les 48 h, le conteneur de 10 L est vidé automatiquement et une nouvelle séquence de
collecte commence. Un tube en verre est inséré a lintérieur de chaque bouteille en plastique et
fermé avec une balle de tennis de table (Figure 111.19) pour éviter les contaminations croisées entre
les échantillons. Le plafonnement par balle de tennis de table empéche les pertes de l'eau
recueillie par évaporation. En outre, le systéme BL 2000 intégre une réfrigération a une

température de 4°C.
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Chaque mois, les échantillons sont récupérés (du systéme collecteur) et emmenés au laboratoire.
Un volume de 10 cm® d'eau est collecté dans chaque bouteille d'échantillonnage. L’échantillon est
mis en flacon avec un ajout de 10 cm?® de liquide scintillant pour les mesures par comptage par

scintillation liquide.

o'e'e'e

Figure 111.19 : Illustration d’un flacon de prélévement avec un bouchon flotteur.

Les concentrations de HTO dans l'air peuvent étre estimées a pas de temps horaire a partir de trois
parametres : [’activité dans Uair du ®Kr mesuré a haute fréquence, Uactivité mensuelle rejeté de
HTO de l’air, la direction du vent (cf. annexe B.4) et les mesures tous les deux jours. En effet, la
vapeur deau tritiée (HTO) est relachée par l'usine AREVA-NC non seulement par les deux
principales cheminées UP2-800 et UP3 (émissions principales), qui sont concomitantes avec les
rejets de ®*Kr, mais aussi dans une moindre mesure avec les rejets des usines D’, STE2 et STE3
(émissions secondaires). Ces sources secondaires ne rejettent pas de 8Kr (Maro et al., 2017). Ces
cheminées sont situées plus a louest des batiments principaux (Figure 1.19), donc leurs rejets
impactent la plateforme technique lorsqu’au niveau de la plateforme technique le vent a pour

origine 213°.
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11.1.5.2 Formes liquides dans [’environnement

. Prélevement et procédure de mesure de la concentration en HTO présente dans I’eau

de pluie

Afin de mesurer les concentrations en activité d’HTO dans leau de pluie, les échantillons sont
recueillies toutes les 48 h (si des événements pluvieux surviennent pendant cette période) avec un
systeme similaire a celui décrit précédemment pour les concentrations en activité d’HTO dans la
vapeur d'eau de lair. Pour la collecte des eaux pluviales, le systeme est composé d’un pluviométre
de diameétre égale a 56 cm associé au systeme de collecte séquentielle BL 2000. Chaque mois, des
échantillons sont prélevés du systéme collecteur et emmenés au laboratoire. Un volume de 10 cm®
d'eau est collecté de chaque bouteille d'‘échantillonnage, puis mis dans un flacon remplis de 10 cm?

de liquide scintillant pour les mesures par comptage par scintillation liquide.

La reconstruction au pas de temps horaire, en fonction de la concentration en ¥Kr et de la direction
du vent, suit la méme méthodologie que celle décrite au paragraphe précédent et de la

concentration dans [’eau de pluie et de 'intensité des précipitations (cf. annexe B.4).

) Prélévement et procédure de mesure de la concentration en HTO présente dans le sol

Le HTO de la fraction liquide du sol est prélevé automatiquement toutes les 48 h selon le dispositif
BL 2000, décrit précédemment. Sur une surface au sol de 1 m?, un drain placé a 0,20 m de
profondeur permet de recueillir 'eau de percolation dans un réservoir sous-terrain (Figure I11.20).
Une vanne localisée sous le réservoir est ouverte toutes les 48 h, de facon a renouveler 'eau de
percolation recueillie par le drain. Un préleveur automatique BL 2000 échantillonne tous les deux
jours 50 mL de ’eau du drain, selon la méthode décrite par Maro et al. (2017). Ce prélévement est

réalisé avant que le réservoir souterrain évacue ’eau de percolation recueillie dans le sous-sol.

Chaque mois, des échantillons sont retirés du systéme collecteur et emmenés au laboratoire. Un
volume de 10 cm® d'eau est collecté de chaque bouteille d'échantillonnage, puis mis dans un flacon

remplis de 10 cm?® de liquide scintillant pour les mesures par comptage par scintillation liquide.
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Figure 111.20 : Représentation schématique du dispositif in situ de prélévement automatique de HTO de l’eau

liquide du sol. Avec (a) le couvert végétal ; (b) le sol ; (c) le drain ; (d) le réservoir d’eau du sol vidé toutes les

48 h ; (e) le préleveur automatique BL 2000 localisé dans le cabanon (f).

11.1.5.3 Formes présentes au sein de [’organisme végétal (TFWT et OBT)

Tous les 15 jours ou 30 jours (selon la vitesse de croissance de lherbe), deux parcelles de 2 m?
chacune (constituées de ray-grass, Figure 111.21) sont coupées. L’herbe coupée est placée dans un
sac vinyle qui est immédiatement scellé et stocké a l'obscurité dans un bac refroidisseur a une
température de 4°C. Les coupes se produisent généralement le matin entre 9 heures et 11 heures
UTC. La hauteur de coupe du ray-grass est en moyenne de 3 cm. Pendant le transport retour au
laboratoire de Cherbourg, les échantillons sont conservés dans les mémes conditions. De retour au
laboratoire, le méme jour, U'herbe est finement coupée avec des ciseaux métalliques et disposée sur
des plateaux de lyophilisation en aluminium. Chaque plateau est placé dans un sac a vide en vinyle
pour une congélation a -20°C. Cette phase préparatoire n’est réalisée quapres avoir vérifié que le
laboratoire n’est pas sous influence des rejets de tritium de l'usine AREVA NC La Hague (Maro et al.,
2017), qui peuvent éventuellement contaminer les échantillons par diffusion de la vapeur d'eau
tritiée. En moyenne, le laboratoire est sous l'influence des rejets de tritium de l'usine AREVA NC La

Hague 0,5 % du temps.
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Figure 111.21 : Photographie de la parcelle de ray-grass (plateforme technique expérimentale IRSN-La Hague) ou

les prélevements de d’herbe sont réalisés régulierement.

La lyophilisation est réalisée selon la méthodologie proposée par Maro et al. (2017). Cette méthode
est décrite ultérieurement dans le cadre des expériences réalisées dans cette étude (cf. § 111.2.4).
Les fractions TFWT et OBT sont mesurées selon les méthodes décrites précédement (§ Formes

chimiques tritiées dans les végétaux, p. 43).
llI.2  Description du modéle TOCATTA-Ypost-these

n.2.1 Oxydation bactérienne du HT dans le sol

1.2.1.1 Démarche générale

L’objectif de cette étude est d’intégrer au modele TOCATTA-ye.these UNE équation d’oxydation du
HT en HTO par les bactéries du sol. Ce processus est modélisé finement dans le cadre du modele

SOLVEG par une équipe de chercheur japonais (Ota et al., 2007).

La vitesse d’oxydation du HT varie en fonction du type de sol (Conrad et al., 1983, Golubev et al.,
2001). Plus précisément, cette oxydation est fonction de la température du sol ainsi que de la
teneur en eau du sol, de la porosité et enfin de la distribution verticale des microorganismes
oxydants (gradient de concentration bactérien) (Sweet et Murphy, 1981 ; Conrad et al., 1983 ;
Dunstall et al., 1985 ; Bunnenberg et al., 1986 ; Spencer et Vereecken-Sheehan, 1994 ; Peterson et
Davis, 2002).
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Dans le contexte de ce sujet de thése, le principe consiste a utiliser des équations existantes
d’oxydation du HT et modifier certaines valeurs de paramétres pour que ces équations d’oxydation

soient applicables a notre site d’étude.

. Modélisation existante

Sur la base d’études en laboratoire d’oxydation du deutérium sous conditions contrélées, Ota et al.
(2007) proposent une équation empirique d’oxydation du HT en HTO dans les sols (Equation
l11.116). Chacun des termes et des unités présentes dans |’Equation IIl.16 a ’Equation 111.22 sont

décrites Tableau I11.8.

Voxi = Vref-fw-fr-fo- fs Equation 111.16

Avec f,, la fonction de dépendance de la vitesse d’oxydation a la teneur en eau du sol :

fw= Vopt .(1 — exp(—wl. CE 91))) . (1 — exp(wh. Ce Gh))) Equation I11.17
Viow

Avec f; la fonction de dépendance de la vitesse d’oxydation a la température du sol :

a;

fr=——-.exp (— —) Equation I11.18

vref

Avec f, la fonction de dépendance de la vitesse d’oxydation a la profondeur de sol :
fz = exp(=2;.2) Equation 111.19

Avec f, la fonction de dépendance de la vitesse d’oxydation a la concentration en HT du sol :

X . .
fs = Ttk Equation 111.20
Ou w est :
w=c. T;fn Equation I11.21

Et le paramétre de la réaction enzymatique de Michaélis-Menten (K.,) est exprimé en fonction de la
température :
bz ca .
K., = by.exp <— 7) Equation 111.22
Les parametres du modele proposé par Ota et al. (2007) (rappelés Tableau 111.8) sont basés sur

’étude d’un sol type andosol. Les andosols correspondent a des sols provenant de cendres
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volcaniques. Ces sols de couleur sombre (en lien avec la présence de matiére organique) renferment

généralement une quantité significative d’aluminium et de fer (Baize et Girard, 2008).

Tableau 111.8 : Description des différents paramétres et variables utilisés pour calculer la vitesse d’oxydation du

HT en HTO.
Symbole Signification valeur Unités Références

a constante 1,8.102 mol.kg™.s™ Ota et al., 2007
a, constante 4,4.10° K Ota et al., 2007
b, constante - ppm cljonnées

expérimentales
b, constante 3,7.10° K Ota et al., 2007
c constante 4,5.10° mol.m™.ppm’ Ota et al., 2007

variable fonction de la
fs ) - - Ota et al., 2007
concentration du substrat

variable fonction de la
fr . - - Ota et al., 2007
température du sol

variable fonction de la teneur
fw - - Ota et al., 2007
en eau volumique du sol

variable fonction de la
f, - - Ota et al., 2007
profondeur de sol

Km Paramétre de Michaelis-Menten - ppm -
T température du sol - K -

température de 1 mol d’air a
Tstn . 273 K Ota et al., 2007
20°c et 1 atmosphere

vitesse d’oxydation du D, a . .4
V1% 6-10% 5.10 mol.kg™.s Ota et al., 2007

Voxi vitesse d’oxydation réelle HT - mol.kg'1.s'1 -
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Vopt coefficient optimal pour D, 5,8.107 mol.kg”.s™ Ota et al., 2007

vitesse d’oxydation de 9 4o
Vief o 4,7.10 mol.kg™'.s Ota et al., 2007
reférence de HT

Wi coefficient pour D, 28 - Ota et al., 2007
Wh coefficient pour D, 36 - Ota et al., 2007
z profondeur de sol - m -
0 teneur en eau volumique du sol . m?.m? .
teneur en eau volumique 2 3 3 données
6, o 5.10 m’.m .
minimale du sol experimentales
teneur en eau volumique ] 3 3 données
6n ) 3,5.10° m’.m’ .
maximale du sol experimentales

Komuro et al.,

A constante 1,4.10" m"
2002
concentration en HT dans ’air 3
X - mol.m’ -
du sol
w facteur de conversion - mol.m™.ppm Ota et al., 2007
. Objectif de I’étude

Les sorties du modele TOCATTA-ypre.these CONCernant lactivité en tritium dans le sol - globalement
sous-estimées par rapport aux mesures - peuvent étre améliorées (cf. § 1.3.2.4). Dans le but
d’améliorer le modéle existant et nos connaissances sur le processus d’oxydation bactérienne du HT

dans le sol, une étude expérimentale est réalisée. Les objectifs de cette étude sont multiples :
- déterminer le parametre K, pour un sol commun en métropole francaise ;
- valider ’équation d’oxydation du HT en HTO en fonction de la profondeur ;
- déterminer la cinétique d’oxydation du HT en HTO en fonction du temps ;
- confronter les sorties du modéle avec des mesures in situ de HTO du sol.

L’importance du module d’oxydation bactérienne dans le calcul de HTO du sol est validée et sa

contribution quantifiée avec une comparaison entre les mesures expérimentales et la modélisation.
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11.2.1.2 Expérimentations

. Préléevement

- HT atmosphérique

Les prélevements de HT atmosphérique ont lieu a proximité de l’'usine AREVA NC-La Hague (France),
qui rejette du tritium sous forme HT et HTO (Maro et al., 2017). Ces rejets sont concomitants avec
les rejets de ¥Kr. Avec un capteur °Kr permettant la mesure du ®Kr a haute fréquence, il nous est
donc possible de détecter en temps réel la présence du panache de l'usine selon la méthode
proposée par Maro et al. (2017). Le vent doit étre stable (la direction et la force du vent doivent

varier faiblement).

La période de cisaillement (qui correspond au rejet du 3H) est d’environ 45 min, suivie de 15 min de
changement de combustible. Dés que ’on observe la reprise du cisaillement (reprise des rejets de

8Kr et de *H), Le prélévement de HT est réalisé avec un compresseur d’air (Figure 111.22).

Ce dernier permet de piéger [’air marqué de ’usine en éliminant par compression la vapeur d’eau

de Uair (HTO). Ainsi, concernant les rejets tritiés, seule la forme HT est prélevée.

it

Figure 111.22 : Illustration du prélévement de HT au pied de l'usine AREVA-NC la Hague. Le prélévement est

réalisé avec des compresseurs d’air et un détecteur ®Kr (image de droite).

- Carottage de sol

ll.2.1.2...1 Conception

A partir de tubes PVC, des cylindres de différentes hauteurs (10 cm ou 25 cm) sont découpés. Deux
trous -diamétralement opposés- sont percés a 2,5 cm d’une extrémité de ce tube. Ces trous
permettent d’insérer une tige qui va faciliter ’extraction de la carotte au moment du prélévement.

Pour chaque expérimentation et lieu de prélévement, trois types de carottes sont réalisées :

- une carotte témoin, afin de vérifier ’absence de HTO dans l’échantillon (activité en tritium

du sol au bruit de fond) ;
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- trois carottes de 5 cm d’épaisseur de sol, afin de déterminer en laboratoire |’oxydation
bactérienne du HT dans les premiers centimétres de sols ;

- trois carottes de 20 cm d’épaisseur de sol, pour étudier en laboratoire l’oxydation bactérienne
du HT dans la profondeur de sol ou les racines sont le plus fortement présentes (Favaretto et
al., 2007 ; Malcolm et al., 2014 ; Harrison et al., 2017).

1.2.1.2...2 Prélévement

Le sol utilisé pour les expériences de laboratoire est prélevé in situ, en dehors des zones
d’influences des installations aux rejets tritiés. Le prélévement est réalisé sur des terrains a aspect
limoneux (le ressenti au toucher est un compromis entre un sol sableux et un sol argileux) a partir
de carottiers en PVC de 10 cm de diamétre. Chaque carottier est enfoncé dans un sol a ’aide d’un
marteau (Figure II1.23). La carotte extraite est isolée de son environnement avec l’ajout d’un
manchon (PVC) du coté « racine » du carottier (Figure 111.23), et d’un parafilm coté « feuille » du
carottier. La carotte, alors isolée des échanges avec |’air ambiant, est stockée dans une glaciére le
temps du transport puis dans un congélateur jusqu’a son utilisation pour les expérimentations en

laboratoire.

Figure 111.23 : Illustration d’un prélévement de sol a 'aide d’un carottier. A gauche : enfoncement d’un
carottier dans le sol pour prélévement. A droite : manchon, placé a une extrémité du tube pour assurer son

étanchéité.

Chaque sol prélevé (Tableau [11.9) correspond a un sol agricole de type paturage, dont le
couvert végétal est du ray-grass. L’absence de culture intensive sur ces sols permet de faire
’hypothése que ces sols sont riches en matiére organique et azote. Nous considérons également que

ces sols n’ont pas un pH acide en absence de forét a proximité.
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Tableau I11.9 : Caractéristiques de carottage des sols utilisés pour les expériences en laboratoire.

N° Date de

. L. Lieu GPS (DMS) Ville
d’expérimentation prélévement

48°46'54.00"N
1 04/04/16 Fresnes (France)
0°40'43.800"W

49°37'7.47"N
2 25/05/2016 Le Vast (France)
1°21'7.569"W

Equeurdreville-
49°38'48.483"N

3 29/06/2016 Hainneville
1°38'41.516"W
(France)

o Chambre d’oxydation

- Description

Le dispositif expérimental consiste en un sac étanche (Figure I11.24) contenant des carottes de sol et
du HT dans ’air du sac. Par mesure aprés un certain temps du HTO produit dans la carotte, il est

possible de quantifier la cinétique d’oxydation du HT par les bactéries du sol.

Avant la mise en place des carottes dans le sac d’oxydation (Figure Ill.24), le carottier en PVC est

redécoupé de facon a ce que ce dernier ne recouvre que la surface de sol (Figure I11.25).

Figure 111.24 : Illustration du dispositif expérimental d’oxydation du HT dans le sol.
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Figure 111.25 : Illustrations des carottes de sol utilisées dans le dispositif expérimental d’oxydation du HT dans

le sol.

Le dispositif expérimental utilisé en laboratoire (Figure I11.26) est constitué de trois éléments

majeurs :

- la chambre d’oxydation : il s’agit d’un sac contenant les carottes de sols prélevés a ’extérieur
(prélévement décrit § 111.2.1.2). Ce sac est constitué de plastique en TEDLAR® pour garantir son
étanchéité. Les dimensions (300x400x500 mm?) permettent d’étudier I’oxydation de six carottes de
sol par expérimentation. Aprés ouverture ou fermeture de la chambre d’oxydation, |’étanchéité du

sac est assurée grace a une pince clippante.

- Uinjection de HT : Uinjection continue d’air dans le dispositif expérimental est issue d’un
prélévement par compression dont la méthode est décrite § 111.2.1.2. L’entrée d’air dans la chambre
d’oxydation est régulée avec un débitmeétre. Le sac décrit précédemment se gonfle au cours de
’injection jusqu’a atteindre une pression d’équilibre. Afin d’éviter toute contamination éventuelle
du sac avec des traces de HTO, deux biberons sont utilisés en amont (« bubbling system ») pour
piéger par affinité chimique le HTO potentiellement présent. Ainsi, seules les formes d’hydrogene
HT et H,0 sont injectées en continu dans le sac. En aval du sac, un biberon permet d’empécher ’air

extérieur d’entrer dans le sac et d’évacuer le surplus d’air a Uintérieur de la chambre d’oxydation ;

- Pacquisition de différents parameétres expérimentaux : la présence de sondes placées dans une
carotte témoin permet de suivre ’évolution de la température et la teneur en eau volumique au
sein des carottes de la chambre d’oxydation. Un terminal LB123 placé contre le sac permet
[’acquisition automatique de *Kr. La mesure en temps réelle du ¥Kr permet de suivre |’évolution du
HT au sein du sac (Maro et al., 2017). L’utilité du LB123 pour ce dispositif expérimental est double :
controler I’étanchéité de la chambre d’oxydation (une perte du gaz injecté dans le sac se traduit
par une baisse de l’activité ®Kr enregistrée) et vérifier qu’il y a une mise a ’équilibre rapide au

sein du sac (pas de variation de 3Kr au cours du temps si ce dernier est a U’équilibre).
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Figure 111.26 : Représentation schématique du dispositif expérimental d’oxydation. a : bonbonne d’air HT (5 L sous 100 bars) ; b : biberons amont (piégeages des traces de

HTO) ; c : carottes de sol (5-20 cm) ; d : pince clippante ; e : détecteur ®Kr (LB123) ; f : station acquisition (température, teneur en eau volumique) ; g : biberon aval.
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- Sorties des carottes de la chambre d’oxydation

Le laboratoire est situé a 17,53 km de l'usine AREVA NC La Hague (Figure 111.27). Du fait de la
proximité du laboratoire avec une installation nucléaire, certaines précautions sont prises en
considération pour éviter ou corriger au mieux tout biais de contamination des échantillons. En fin
d’expérimentation, le sac n’est ouvert que si le laboratoire n’est pas sous ’influence du panache de
’'usine AREVA-NC. Cette influence potentielle est anticipée par la direction du vent et les rejets en

8Kr, enregistré en temps réel (Maro et al., 2017).

Cherbourg-Octeville

Figure 111.27 : Situation du laboratoire par rapport a l’usine AREVA NC La Hague.

Lorsque U’expérience est terminée et l’influence de I’usine négligeable (i.e. direction du vent stable
et d’origine différente de Nord-Ouest, activité enregistrée en tritium/®Kr égale au bruit de fond),
Uinjection d’air dans le sac d’oxydation est suspendue, puis la pince clippante est retirée et les
carottes extraites du sac. Les carottes sont filmées avec du parafilm, puis stockées temporairement
dans une glaciére. La glaciére est ensuite placée dans le local approprié, ou ’on coupe chaque
carotte horizontalement en sous-carotte par un couteau métallique. Les différents échantillons
obtenus sont disposés dans un plateau en aluminium (Figure 111.28). Ce plateau est adapté au
traitement par lyophilisation de par sa capacité aux échanges de chaleur et ses dimensions. Les
plateaux sont disposés dans un sac plastique, soudés sous vide afin d’éviter toute contamination
croisée par de l’air. L’échantillon doit étre congelé dans un conteneur étanche a -80°C, selon
certaines recommandations (DEI, 2008). Cette congélation permet d’optimiser le temps du
traitement par lyophilisation ainsi que de limiter la décomposition de ’échantillon et tout échange

avec l’air.
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Figure I11.28 : Illustration du processus du conditionnement en barquette des tranches de carottes de sol.

. Mesure des formes tritiés

- HT

Le HT prélevé dans 'air ambiant autour d’AREVA NC La Hague est mesuré par scintillation liquide,

suite a une oxydation du HT en HTO par passage dans un barboteur (cf. § 111.2.4.3).

- HTO, TFWT

Les échantillons sont ensuite placés au lyophilisateur pour extraire le HTO du sol. Pour chaque
lyophilisation, on ne distingue pas les compartiments sol/feuille/racine. L’entrée et la sortie du
lyophilisateur n’ont lieu que si le laboratoire n’est pas sous le panache de l'usine AREVA-NC (Maro
et al., 2017, cf. § 111.2.4.3). L’appareil H3R7000 est démarré lors de la fin de la lyophilisation, afin
de confirmer que U’air du laboratoire n’est pas marqué en tritium. L’eau des carottes (HTO) est
récupérée apres un certain temps de réchauffage, d’environ 1 heure. Les échantillons sont ensuite
placés au lyophilisateur aprés 48 heures minimum de congélation. L’eau cellulaire (TFWT) est

récupérée apres 1 heure de réchauffage de la glace extraite de |’échantillon d’herbe lyophilisé.

La mesure par scintillation liquide est utilisée pour les échantillons tritiés liquides. La décroissance
du tritium émet des particules qui vont exciter les molécules d’un liquide scintillant. Ces molécules
scintillantes se désexcitent et émettent de la lumiére détectable et quantifiable (Wood et al.,
1993 ; Cassette, 2004).

. Parameétres étudiés

- Etude 1: cinétique d’oxydation pour un sol commun en métropole

Les roches ont trois origines possibles : sédimentaire, métamorphique ou magmatique. Ces origines

conditionnent la nature et la texture du sol lors de sa formation. Le premier objectif est de
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paramétrer |’équation d’oxydation du HT en HTO dans les sols (Equation I1l.16) pour que celle-ci
soit applicable aux différents sols présents en métropole, en complément de U’étude de ’équipe

japonaise sur les sols d’origine volcanique (Ota et al., 2007).

- Etude 2: cinétique d’oxydation en fonction de la profondeur de sol

L’étude de Ota et al. (2007) intégre une variation avec la profondeur (Equation 111.19) de
’oxydation bactérienne du HT en HTO. Cette distribution bactérienne avec la profondeur (Figure
1.8) peut varier avec les caractéristiques du sol, comme par exemple la vitesse de pénétration de
’oxygéne. Nos expérimentations permettent de vérifier le domaine d’application de cette équation

d’atténuation de l’oxydation du HT en fonction de la profondeur de sol.

- Etude 3: cinétique d’oxydation au cours du temps

L’équation d’oxydation du HT proposée par Ota et al. (2007) n’intégre pas de parameétre traduisant
une variabilité temporelle de la cinétique d’oxydation du HT. Pour des conditions
d’expérimentation constantes, notre étude a pour objectif de vérifier ’hypothése d’une cinétique

de production de HTO dans le sol par oxydation linéaire avec le temps.

.2.2 Transfert sol-plante (lysimétres)
1.2.2.1 Description

La plateforme technique expérimentale IRSN-La Hague est équipée de deux lysimétres a toit
amovible selon les conditions météorologiques (Figure 111.29). Le toit amovible recouvre les
lysimétres lorsque le temps est humide, via lintermédiaire d’un capteur d’humidité. Ces
lysimétres, de surface au sol de 1 m?, correspondent a des bacs étanches de 25 cm de profondeur.
Ces bacs sont remplis de sol de méme nature pédologique que celui de la plateforme technique
expérimentale IRSN-La Hague (cf. § 1V.1.2.1). L’ouverture de ces bacs au sommet permet un libre
échange entre ’air et ’ensemble herbe et sol. Les lysimétres sont alimentés a leur base en eau de

facon automatique, via une pompe et un réservoir externe de contenance 1000 L.
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Figure 111.29 : Illustration du lysimétre a toit découvrant par temps sec de la plateforme technique
expérimentale IRSN-La Hague.

11.2.2.2 Application aux transferts de tritium du modele TOCATTA-y

Le modéele TOCATTA-y (décrit § 1.3.2.3) représente les processus qui régissent les transferts de
tritium aux interfaces sol-air-plante. En accord avec les approches et hypothéses émises par Le
Dizés et al. (2017), deux processus majeurs contribuent au marquage de |’eau libre des feuilles par
le tritium (TFWT) :

- les échanges des activités en tritium entre U'eau cellulaire et la vapeur d’eau
atmosphérique par diffusion de U'eau tritiée au travers des stomates des plantes. La résistance
cuticulaire n’est pas considérée dans ces échanges car cette couche externe recouvrant les
végétaux est imperméable. De plus dans le cadre des transferts des formes tritiées atmosphériques
aux végétaux, la résistance stomatique prédomine sur les autres résistances du couvert végétal aux

transferts de tritium sous forme gazeuse (Le Dizes et al., 2017) ;

- l’assimilation racinaire de l’eau du sol, dont ’activité est fonction de Uinfiltration des

apports d’eau tritiée par précipitation.

A Uaide d’un capteur de pluie, les deux lysimeétres sont recouverts automatiquement d’un toit en
cas d’épisodes pluvieux, empéchant la pluie de rejoindre le sol et le ray-grass présent dans les
lysimetres (Figure 111.30). L’alimentation en eau des lysimétres est effectuée par un réservoir d’eau
dont ’activité en tritium, constante dans le temps, est fixée a 110 Bq.L™". L’injection d’eau dans les

lysimétres est réalisée toutes les 24 h a 48 h selon ’humidité du terrain.
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110 Bq.L™

110 Bq.L™*

Figure 111.30 : Représentation schématique du lysimétre a couverture automatique de la plateforme technique
expérimentale IRSN-La Hague. Le schéma du haut représente le lysimétre par temps ensoleillé et le schéma du
bas représente le lysimétre par temps de pluie. L’alimentation en eau du lysimeétre est effectuée par un

réservoir d’eau a 110 Bq.L™".

Un prélevement des parties aériennes du végétal, réalisé a fréquence mensuelle a semi-mensuelle,
correspond a une coupe des feuilles pour la mesure de TFWT et OBT. La hauteur de coupe est de
3 cm pour une surface au sol de deux fois 1 m2. Les mesures de TFWT et OBT, réalisées au niveau
des lysimétres de juin 2016 a juin 2017, permettent d’étudier la contribution au TFWT de
’atmosphere et de I’eau du sol hors influence de l’eau de pluie. Ces prélévements de ray-grass
s’accompagnent d’un carottage du sol des lysimétres, afin de mesurer ’activité de U’eau du sol au

moment de la coupe.
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Les conditions de stockage pour retour au laboratoire, de lyophilisation et de préparation a la
mesure des échantillons prélevés au niveau des lysimetres sont identiques a celles décrites
précédemment pour les échantillons de TFWT, OBT et carottes de sol issu des zones de

prélévement de la plateforme technique expérimentale IRSN-La Hague (cf. § I11.1.5.3).

.2.3 Cinétiques de transfert végétal de la vapeur d’eau tritiée atmosphérique

11.2.3.1 Démarche générale

Le principal objectif de cette expérimentation consiste a déterminer des périodes biologiques
exactes et vérifier que les cinétiques de marquage de TFWT et eOBT des végétaux par le HTO
atmosphérique rejeté par ’'usine AREVA NC La Hague (Maro et al., 2017), en période nocturne et

diurne, sont en accord avec les données présentes dans la littérature.

Le principe expérimental suit plusieurs étapes : (1) culture de ray-grass dans une ambiance non-
marquée en tritium, (2) marquage pendant 1 heure avec HTO atmosphérique, (3) conditionnement
(pour mesure ultérieure) aprés un temps de dépuration. Parmi les échantillons marqués, ce temps

de dépuration est variable, de 0 minute a plus de 2 heures.

11.2.3.2 Expérimentations

. Culture sous serre non marquée en tritium

Une vingtaine de barquettes d’herbe de type ray-grass (méme matériel végétal que celui décrit §
Plant material used, p. 165) croit sous serre (Figure Ill.31) pendant 2 a 3 semaines. Chaque

barquette contient environ 40 g de graine (poids frais).

Figure 111.31 : Vue extérieure (photographie de gauche) et intérieure (photographie de droite) de la serre de

culture.

Les barquettes d’herbe utilisées pour les expériences de marquages avec HTO in situ poussent dans

la méme serre que celle décrite précédemment pour la détermination du gain de masse séche du
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ray-grass dans les parties feuilles, graines et racines (cf. § Variation in ryegrass dehydrated mass
over time, p. 165). Cependant dans la mesure ou |’étude repose sur le marquage de végétaux au
tritium, il est impératif que ces échantillons ne soient pas marqués au tritium au cours de leur
croissance. Puisque le laboratoire peut étre soumis aux rejets de ’'usine AREVA NC-La Hague (Maro
et al., 2017), des mesures préventives sont adoptées. Pour éviter tout biais expérimental et
s’assurer que U’herbe cultivée sous serre n’est pas marquée au tritium, un barboteur de grand
volume est utilisé en association avec une pompe (Figure I11.31). L’air extérieur a la serre est ainsi
pompé puis injecté dans le barboteur (volume de 70 L, identique a celui utilisé dans la tente
hydroponique (cf. § Tritium forms discrimination - hydroponic culture, p. 168)) qui contient de l’eau
non marquée en tritium. Par dilution de la vapeur d’eau de ’air avec l’eau non marquée en tritium
présente au sein du barboteur, U'air injecté dans la serre est saturé en vapeur d’eau non marquée

en tritium.

De plus, pour s’assurer que ces précautions sont suffisantes pour obtenir des échantillons d’herbe
non marqués, un échantillon blanc basé sur 2 barquettes d’herbe est réalisé avant chaque

expérimentation.

. Marquage des échantillons d’herbe

Une tentative de marquage n’est réalisée que lorsque les conditions expérimentales sont
favorables : direction du vent stable, vent suffisamment fort pour permettre le rabattement du
panache de l'usine, pas de précipitation pour éviter les dépots humides, usine en période de
fonctionnement. Deux équipes constituées de deux personnes chacune sont mobilisées par
expérience. Une premiére équipe s’occupe de localiser le panache tandis que la seconde s’occupe
de la préparation des échantillons d’herbe. Ces deux équipes sont différenciées afin de ne pas

marquer les échantillons de ray-grass lors de la recherche du panache.

Dés leur sortie de la serre, les barquettes d’herbe sont placées dans des sacs plastiques afin de

limiter tout échange avec |’air ambiant lors du transport.

- Recherche du panache de 'usine AREVA NC

L’usine AREVA NC-La Hague traite le combustible nucléaire par cycle. Un cycle de cisaillage avec
émission de radionucléides, d’une durée moyenne de 30 minutes, et suivi d’une période de non
rejets de 15 minutes correspondant au changement de combustible. Puisque les rejets de 5Kr et de
HTO sont concomitants (Maro et al., 2017), la présence du panache est détecté avec |’appareil
LB123. Le suivi en temps réel des chroniques des activités en ®Kr (Figure 111.32) sur un logiciel
d’enregistrement permet de visualiser les périodes de cisaillement enregistrées et ainsi anticiper la

période de reprise du cisaillement.
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Figure 111.32 : Illustration du suivi de la présence du panache. Le détecteur ®°Kr (LB123) est relié a un
ordinateur (photographie de gauche). Les activités de 35Kr sont présentées sous forme de chroniques afin
d’anticiper la reprise d’un cycle de cisaillement de combustible radioactif par l’usine AREVA NC (photographie
de droite).

- Marquage in situ

Lorsque le panache est détecté, que le vent est stable (en termes d’intensité et de direction) et
enfin qu’un cycle de cisaillage reprend, |’équipe en charge des échantillons d’herbe rejoint I’équipe
en charge de la traque du panache. Dés lors, les échantillons d’herbe sont exposés au panache
(Figure 111.33) et un cycle de H3R7000 (SDEC France) est programmé : 55 minutes de piége froid et
5 minutes de réchauffement. La phase de marquage correspond au cycle froid du H3R7000,

c’est-a-dire 55 minutes apreés le début du marquage.

Figure I11.33 : Illustration de U’exposition des barquettes d’herbe (photographie de gauche) au panache

(photographie de droite) le temps d’un cycle d’une heure de H3R7000.

o Epuration in situ

Des la fin du cycle froid du H3R7000, les barquettes sont chargées aussi rapidement que possible
dans le camion laboratoire, afin d’étre emmenées dans une zone non marquée en tritium, ou les

vents provenant de l'usine AREVA NC-La Hague ne portent pas. Une phase d’épuration des
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barquettes marquées au tritium suit la phase de marquage. Une fois arrivées au site d’épuration
(situé a environ 10-15 minutes du lieu de marquage), un autre cycle de H3R7000 est réalisé au cours
de cette phase d’épuration pour s’assurer que les échantillons ne sont pas exposés a une

atmosphére marquée en tritium (Figure 111.34).

Figure 111.34 : Photographie des barquettes d’herbe lors de la phase d’épuration.

Le temps d’épuration de chaque barquette est variable, de 0 minute (conditionnement sur le lieu de
marquage, juste aprés la fin du marquage) a plus de 2 heures selon I’expérimentation. Deés lors que
la phase de marquage est terminée, un échantillon est conditionné : celui-ci correspond a la partie

végétale aérienne de deux barquettes, soit environ 30 g de poids sec ou 150 g de poids frais.

Le conditionnement d’un échantillon est similaire au protocole décrit § 111.2.4.3 : les échantillons
sont coupés, placés dans des sacs plastiques, soudés sous vide puis stockés dans une glaciere

portative jusqu’au retour au laboratoire ou les échantillons seront alors stockés au congélateur.

Afin d’éviter tout marquage non-désiré, le matériel utilisé pour le conditionnement des échantillons
(soudeuse, glaciére, sacs plastiques pour le conditionnement) est entreposé sur le lieu d’épuration

lors de la phase de marquage.

° Précautions lors du retour au laboratoire

Une fois de retour au laboratoire, les échantillons scellés sous vide sont entreposés au congélateur
du laboratoire. Par la suite, les fractions TFWT et OBT sont séparées a ’aide d’une lyophilisation
puis les différents échantillons sont envoyés a la mesure. Les mémes précautions que celles décrites
§ 111.2.4.3 sont appliquées, a partir de la phase de stockage des échantillons dans le congélateur du

laboratoire en préparation de la lyophilisation jusqu’a la mesure.
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. Nombre de campagne

Au cours de cette étude sur la cinétique d’assimilation du tritium dans les végétaux par voie
atmosphérique, cing campagnes expérimentales sont réalisées en période nocturne et une
campagne est réalisée en période diurne (Tableau IIl.10). En raison du caractére aléatoire des
expérimentations de terrain (maintenances imprévues de [’usine, changement de ’intensité du vent
non prédit par les modeles météorologiques), deux expérimentations nocturnes et une
expérimentation diurne ont abouti (Tableau 111.10), permettant une comparaison des cinétiques

d’épuration avec les valeurs présentes dans la littérature (cf. § 1.2.3.2).

Tableau I11.10 : Détails sur les expérimentations réalisées pour |’étude de la cinétique d’assimilation du tritium

dans les végétaux par voie atmosphérique.

N° Date Aboutissement du
d’expérimentation Periode marquage par le panache
1 Nocturne 12/07 au 13/07 2016 oul
2 Nocturne 31/08 au 01/09 2016 NON
3 Nocturne 07/09 au 08/09 2016 NON
4 Nocturne 08/12 au 09/12 2016 oul
5 Nocturne 19/01 au 20/01 2017 NON
6 Diurne 26/01/ 2017 oul
.2.4 Discrimination des formes tritiées dans la matiére organique végétale (from Renard

etal., 2017)

La discrimination des formes tritiées au sein d’un végétal est une variation de la distribution d'un
isotope dans un environnement. La discrimination isotopique des formes du tritium par rapport a
celle du protium est insignifiante a l'échelle de l'écosystéme (McFarlane, 1976). Cependant, la
littérature indique que cette discrimination isotopique n'est plus insignifiante a léchelle d'un
organisme ou d'un sol (McFarlane, 1976), en raison de la grande différence de masse de ces deux
isotopes dhydrogéne (Belot et al., 1996 ; Diabaté et Strack, 1993). Dans notre étude, la
discrimination des formes végétales tritiées (OBT et TFWT) est définie comme le rapport entre OBT
et TFWT. Dans la littérature, il existe une disparité majeure dans les valeurs attribuées a la
discrimination des formes tritiées au sein des végétaux (Melintescu et Galeriu, 2017) - a la fois pour

les résultats issus d’expérimentations in situ (Hisamatsu et al., 1987, 1989 ; Inoue et Iwakura,
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1990 ; Amano et al., 1995 ; Kotzer et Workman, 1999 ; Davis et al., 2002, 2005 ; Korolevych et al.,
2014) et issus d’expériences de laboratoire (McFarlane 1976 ; Spencer et Dunstall, 1984 ; Kim et
Baumgartner, 1994 ; Baumgartner et al., 2001 ; Boyer 2009) - avec un ratio moyen de 1,92 + 1,42 (k
= 2) (Jean-Baptiste et al., 2011) ou 1,32 + 0,83 (k = 2) (Le Goff et al., 2014). Cette disparité
entraine une incertitude dans les résultats obtenus en utilisant des modeles de transfert de tritium
qui utilisent la valeur de discrimination des formes tritiées pour estimer le OBT formé a partir de
TFWT. Des études récentes sur le rapport OBT / TFWT mettent en évidence ’importance des
processus éco-physiologiques dans le calcul de OBT des feuilles avec précision (Strack et al., 1995 ;
Ota et al., 2011). A U'heure actuelle, seule la matiére carbonatée produite au niveau des feuilles et
qui est transférée aux graines a la récolte (Translocation Leaf Index, Diabaté et Strack, 1997) est
présente dans les modéles existants. Cet échec a considérer les transferts entre tous les organes de
la plante individuelle signifie qu'il n'est pas possible de créer un modéle rigoureux de OBT (Boyer et
al., 2009 ; Strack et al., 1995).

11.2.4.1 General approach

Hydroponic cultures are grown from seed in a controlled atmosphere with constant tritium activity
level for both HTO in atmospheric water vapour and HTO in liquid, to assess tritium forms

discrimination in ryegrass (Figure I11.35).

OBT activity in the seeds is different from HTO in the hydroponic box because the activity level of
the neOBT fraction reflects activity in the environment in which it is grown. The seeds used for the
cultures in the laboratory are commercially available seeds, from a farm with unknown tritiated
environment. To factor in the processes of translocation and allocation of organic assimilates, an
eco-physiological model is developed based on knowledge of photosynthetic assimilate flow and the
allocation of matter. The model integrates fast exchange of tritium with the exchangeable fraction

of OBT in the leaf, seed and root compartments.

Comparing the experimental results for tritium (TFWT and OBT in leaves, seeds and roots) with the
results obtained from the eco-physiological model developed makes it possible to determine
theoretical tritium forms discrimination in a plant. The model's predictive power is calculated on
the basis of the relative mean deviation between the model predictions and the experimental data.
This relative mean deviation is weighted by measurement uncertainties so that a measurement with

a low degree of uncertainty would have greater impact than a less accurate measurement.
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EXPERIMENTS MODELING

Input data:

*H rapidly exchangeable fraction > . 3y exchangeable fraction

ﬁ - Growth model
/ | *H forms discrimination |

Gain of dehydrated matter of the ryegrass /

Modeling of growth from seed

Input data:
- 3H activity in air \/
R Qutput data:
- 3Hactivity in water - 3*H activity in leaves
- *H activity in seeds - *H activity in seeds
) - 3H activity in roots
Hydroponic box
- °Hactivity in leaves Adjustement model measurement
- 3 activity in seeds (forms discrimination)
- 3H activity in roots

Figure 111.35 : Conceptual representation of the method used to determine tritium forms discrimination in plant

organic matter.

11.2.4.2 Eco- physiological experiment set-up

. Plant material used

The plant material used is an herbaceous plant of the Poaceae family, Lolium perenne L, called
ryegrass. This plant is easy to grow and is representative of herbaceous plants found in grasslands.
The batch of seeds used for the experiments contained various varieties: 20 % "NERUDA 1", 35 %
"Fabian”, 20 % "STRAVINSKY", 20 % "ESSENCE" and 5 % not specified. This plant is used in all the

different experiments described below.

) Variation in ryegrass dehydrated mass over time

The aim of these cultures is to determine variation in the ryegrass dehydrated matter over time, to
set the parameters for the equations used to calculate the variation in dehydrated mass of the
seed, leaf and root organs (see Section Mathematical model, Equation Ill.37). The ryegrass seeds are
placed in aluminium trays containing a base of non-tritiated water (activity less than 1 Bq.L™), in a
greenhouse. Every 24 hours from the time of planting, one hundred individual plants are extracted

from a tray and cut into the three organs: leaf, seed and root. A halogen moisture analyser (Metler
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Toledo HB43-S) is used to measure the average mass of each organ of these hundred individual
plants. Dehydrated mass measurement is stopped eighteen days after planting, due to the
appearance of mould.

11.2.4.3 Experimental set-up for tritium

o Proportion of tritium readily available for exchange

The plant material used is the same as that described in Section 111.2.4.3. The experiment is based
on the principle of measuring enrichment by the presence of organically bound tritium in added
water that is not initially tritiated. To begin with, the samples are tritium-labelled during a 24 hours
period by agitation in the funnel (with 250 ml of labelled water at 4570 + 160 Bq.L" and
approximately 2 g and 50 g of dehydrated matter for leaf and seed respectively). The tritium-
labelled organic samples are then freeze-dried, and the sample of dehydrated matter is then used
for a second agitation in a new funnel for 24 hours with 500 mL non-labelled water (where the
activity level of the water is less than 1 Bq.L™, it is assumed to be zero in the equations). Tableau

[11.11 shows the dehydrated mass of seeds and leaves used for tritium-labelling in ryegrass.

Tableau Ill.11 : Experimental parameters used to determine the eOBT fraction in ryegrass.

eOBT experiment Sample Mass (dehydrated weight, in g)
1 Seed 50,4
Seed - check a 50,0
2
Seed - check b 50,0
3 Leaf 2,6
4 Leaf 2,7

An electric agitator is used to continuously agitate the 500 mL glass funnels containing water and
the plant samples (leaves or seeds). The leaves used had been grown in the same non-tritium-
labelled greenhouse as that mentioned above (in Section Variation in ryegrass dehydrated mass over
time). Given that the roots are formed of organic compounds from the seed and the leaves, it is
assumed that the exchangeable OBT (eOBT) fraction in the roots will be the same as the eOBT

fraction in the leaves.

The experimental set-up is based on the following assumptions: (1) on one hand, the exchange
kinetics of the neOBT fraction take long enough not to modify the neOBT activity during this

experiment (neOBT independent of plant and ambient activity); on the other hand, the entire eOBT
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fraction quickly attains equilibrium with the activity level of the water in the environment,
provided the latter is present in sufficient quantities; (2) The experimental set-up is assumed to be
hermetically-sealed against any loss of tritium activity. Equilibrium is attained only between two
matrices, the water in the funnel and the fraction available for exchange in the grass sample. The
fraction available for exchange in a sample (denoted as a) can therefore be determined as we know
the mass of the plant sample (dehydrated weight), the mass percent fraction of hydrogen in organic
matter and water, the activity of the tritium-labelled water, the activity of the initial rinse water,
the activity of the water in the funnel after rinsing the tritium-labelled plant sample for 24 hours
(Equation 111.23).

ACtlabelled water: (a- msample- HOM- WEF) + ACtrinsed- (m'rinse water- Hwater)
a. msample- HOM- WEF + Myinse water- Hwater

Actrynner = Equation 111.23

The fraction available for exchange in a sample (a) is then deduced as follows:

my .H, (Act — Act,; .
a= rinse water* {lwater ( funnel rmsed) Equatlon .24

msample- HOM- WEF. (ACtlabelled water Athunnel)

The symbols used in the equations above are explained in
Table 1ll.12.

A second method for determining eOBT is used to support the robustness of the protocol used to
determine the exchangeable fraction. This involved two measurements of OBT using two different

labelling environments (OBT; and OBT, respectively, Equation IIl.25):

- after 24 hours of labelling (44,19 = 2,18 Bq.L'1), three rinses, 24 hours exchange with
activity of the water <1 Bq.L" ;

- after 24 hours of labelling (<1 Bq.L™") followed by 24 hours of rinsing.

This gives the following system of equations:

{OBTl = a.(eOBT,) + (1 — a) * neOBT; Equation I11.25

OBT, = a.(e0BT,) + (1 — a) * neOBT,

neOBT is assumed to be constant since it is not exchangeable with its environment during the period

of time in question. Solving this system of equations gives:

(0BT, — OBT,)

== 7 Equation 1l1.26
%= (0BT, — €0BT,) g
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Table 111.12 : Variables and parameters used to calculate the fraction available for exchange.

Symbol Meaning Value Units
a Exchangeable fraction between 0 et 1 calculated
ACtiabetis Activity of labelled water 45732164 Bq.L"
water
Actiinsed water | Activity of rinsed water <1 Bq.L™"
Actiynnel Activity of water in the funnel, after rinsing measured Bq.L™"

Mass percent fraction of hydrogen in organic matter (dehydrated | 0,06

Hou weight)
Hyater Mass percent fraction of hydrogen in water 0,11
Msample Mass of the sample (dehydrated weight) 2-50 g DW
Myinse water Mass of the rinse water present in the funnel 250-300 g water
eOBT Exchangeable fraction of Organically Bound Tritium measured Bq.L"
neOBT Non-exchangeable fraction of Organically Bound Tritium measured Bq.L™"
OBT Organically Bound Tritium measured Bq.L™"
Weq Water Equivalent Factor (from IAEA 2010) 0,55 L.kg™

. Tritium forms discrimination — hydroponic culture

Hydroponic culture of ryegrass is used to obtain experiment-based values for TFWT and OBT in the
plant, in a constant tritiated environment. The experimental set-up (Figure 11l.36) consists in a
hydroponic box, two MARC7000 bubbling systems (SDEC France), a vinyl tent, a lighting system
("Solar tropic T8" and "Solar Natur T8", 36W, JBL Germany), a sensor data recording terminal, a 70 L
can of tritiated water, and a vacuum sealing machine. The volume of the hydroponic box is
825x630x850 mm?>. There are two parts to the set-up: a lower opaque part (natural High Density
PolyEthylene or PE-HD) containing tritiated water (the "water compartment”) and an upper clear
part (clear Poly(Methyl MethAcrylate) or PMMA) so that the plants are exposed to the light from
outside the hydroponic box (the "air compartment”). A two-tier sieve system (mesh of 2x2 mm?)
rests on a float, inside the box. The porous material of the float is protected by a heat-sealed cover
(Figure 111.36). The growing box is leaktight thanks to a combination of toggle hooks and a 5 mm flat

seal. The hydroponic box also has two valves, outside the box at the bottom of the container. The
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first valve is used to drain the box and the second for regular sample taking. An NPK fertiliser
solution is added in the "water compartment” to encourage plant growth (13 % total nitrogen (N) in
the form of uric acid, 4,5 % water-soluble phosphorus pentoxide (P,0s), 7,5 % water-soluble

potassium oxide (K;0)). The water is pH neutral (pH = 7).

Hydroponic box

Bubbling system (Marc7000]

i

Bubbling system (Marc7000)

T

Figure I11.36 : Schematic representation of the hydroponic box. On the left: Isometric view of the hydroponic
growing device. The set-up consists of a data recorder -photosynthetically active radiation, temperature,
relative humidity- [a], downstream bubbling system [b], hydroponic box [c], upstream bubbling system [d],
light [e], bubbling can volume of 70L [f], protection tent [g]. On the right: Sectional view of the hydroponic

box with the air injection system (Marc7000) in the “water” -root zone- and “air” -leaf zone- compartment.

Ambient air is injected into the hydroponic device to ensure the presence of gases (O, and CO,)
required for plant growth. This air from outside the hydroponic box is pumped by the MARC
7000 system: the air passes through four bottles containing water that has the same activity as the
water in the hydroponic box (Figure III.36). The first two bottles collect the HTO in the air. The
MARC 7000 oven is not activated so as not to oxidise the HT in the air and thereby enrich the last
two bottles with HTO. Two MARC 7000 systems are used to inject air: the first injects air into the
box's "water" compartment, while the second injects air into the box's "air" compartment. Air is
injected uniformly into the "water" compartment by being passed through a perforated tube ring.
The total volume of the box is 440 L and air is injected into the box by the two bubbling systems at
a flowrate of 30 L.h"" (Table 11l.13), so the air inside the box is renewed every 15 hours. The air
injected in the box thus contains water vapour which has activity equal to the activity of the water
in the box (liquid or gaseous). This system prevents any enrichment or dilution of HTO activity in
the hydroponic culture environment by the activity in the water injected from outside the
hydroponic system. The air exits via a valve system located above the "water” compartment, and

ends up in the hydroponic box in a bottle containing unlabelled tritium water.
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Sensors (Figure I11.36) installed at mid-height in the "air" compartment record the following
parameters inside the box at five or ten minute intervals: temperature, Photosynthetically Active
Radiation (PAR), and relative humidity. The experimental apparatus is set up in a ventilated room.
The temperature in the hydroponic box is kept at approximately 20°C. The temperature difference
between daytime and night-time is around 1°C. Light energy comes from six neon lights placed one
meter above the hydroponic box. Three of these neon lights are "natural” light sources, with a light
spectrum similar to that emitted by the sun and with colour temperature of 9000K, while the other
three are "tropical” light sources, with colour temperature of 4000K. All the neon lights reproduce
the full light spectrum needed for photosynthesis. Due to the transpiration of the plants plus the
hydroponic aspect of the growing system, relative humidity rapidly reaches 100 % of the water

content in the air, i.e. the air is saturated with water. This threshold is reached in three days.

The different parameters related to six hydroponic cultures are given in Table Ill.14, while Table
I11.15 shows the different tritiated activity levels in the course of the six hydroponic experiments
(for details see Appendix C1). To ensure that HTO activity is constant over time inside the
hydroponic box, a sample of liquid water is taken from the "water" compartment at regular intervals
(Table 111.15). Tritium activity in the water in the bottles is also checked (Table Ill.15). In spite of
the size of the growing box, the dehydrated weight of the roots obtained at the end of the growing
process remains low (Table Ill.14), which impacts on the measurement of tritium bound in the plant

root organic matter.
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Table I1.13 : Description of the parameters measured in the six hydroponic culture experiments. Where a parameter is variable over the course of an experiment, it is given
by the arithmetic mean calculated using the N values recorded. Minimum and maximum values of these of N data series are given between square brackets. PAR stands for

Photosynthetically Active Radiation.

PAR during Injection rate from | Injection rate from | Time for exchange between
Hydroponic Length of Temperature
daylight inside | Relative humidity upstream bubbling system | upstream bubbling system | water in bubbling system
experiment hydroponic inside the box
N it (days) the box (umol | inside the box (%) -0) to "water" compartment of | to "air" compartment of | can and water vapour in the
o. culture (days
y photons m2s™") box (L.h"") box (L.h"") air in the tent (days)
1 18 23.7 99.7 [85.6-100.0] 22.2 [18.6 - 26.4] 30.0 20.0 18
2 18 23.7 98.5 [50.8-100.0] 20.5 [17.8-24.1] 30.0 0 1
3 22 23.7 100.0 [100.0-100.0] | 20.3 [18.8 - 23.0] 30.0 0 7
4 18 23.7 99.8 [82.4-100.0] 20.7 [19.8 - 22.2] 30.0 0 4
5 14 23.7 100.0 [99.5-100.0] | 20.8 [19.2 - 22.8] 30.0 0 4
6 15 23.7 99.8 [91.8-100.0] 22.1[18.8 - 29.9] 20.0 10.0 3
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Table I1l.14 : Description of dehydrated matter mass obtained at the end of the six hydroponic culture experiments. ®The symbol "-" means that there is no data available.

Hydroponic  experiment | Mass of planted seed (DW, | Mass at end of experiment: leaf (DW, | Mass at end of experiment: seed (DW, | Mass at end of experiment: root (DW,
No. g) g) g g

1 227.0 20.8 114.9 3.7

2 205.8 12.8 142.6 2.0

3 255.2 18.7 152.5 5.9

4 260.1 31.5 117.1 6.2

5 231.8 10.6 141.6 2

6 245.9 20.5 115.2
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Table 111.15 : Different parameters relating to tritium used for sample labelling. N = number of tritium activity measured for a given experiment. Where activity is given in

Bold in this table it means that N>1, determined using the arithmetic mean of the values measured N times, weighted by the uncertainty values for each measurement. OBT

activity concentrations are measured from combustion water. *The symbol "-" means that there is no data available.

Activity of upstream | Activity of upstream
Hvd . Initial Activity of liquid | bubbling system, | bubbling system, | Activity of | Measured Measured Measured
roponic
y p ¢ activity of | water in the | injection in “"water” | injection in "air" | bubbling activity of OBT | activity of OBT in | activity of OBT
experimen
N P the seed | growing box | compartment of the | compartment of the | system can | in Leaf | Seed in Root
o.
(Bq.L'™" (Bq.L'™" hydroponic box | hydroponic box | (Bq.L™) (Bq.L™") (Bq.L™") (Bq.L'™")
(Bq.L™") (Bq.L™")
1 1.1(+0.7) <1(N=2) <1(N=2) <1(N=3) <1 1.6 £1.5 1.1+0.6 <1
2 0.7 (+0.7) 19.5 + 1.1(N=12) 19.5 + 1.5(N=4) -2 21.0+1.1(N=2) 12.2+3.2 8.1:0.8
3 0.7 (£0.7) 19.0 + 1.5(N=2) 19.541.5(N=6) - 20.0£1.5 12.5+2.2 8.3:0.8 115
4 1.1(£0.7) 15.0 + 1.0 (N=2) 15.6+1.0(N=6) - 15.2+1.0 7.4+1.8 6.7 +0.7 10.8 + 4.9
5 1.1(+0.7) 149+1.5 14.0+1.5(N=5) - 12.8+1.4 7.8+3.5
6 1.1(+0.7) 44.2 +2.2 (N=2) 44.8+2.2(N=4) 45.5+2.2(N=2) 45.0+1.8(N=2) 24.2+2.3 19.2+ 1.2
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. Special precautions and adjustments applied

IRSN's Cherbourg-Octeville Radioecology Laboratory (LRC) is 18 km away from the AREVA NC La
Hague nuclear reprocessing plant. Due to the LRC's proximity to the AREVA NC plant, certain
precautions have to be taken to prevent, or at least adjust for, any possible bias caused by
contamination of samples. A vinyl tent is used to cover the hydroponic culture box (Figure 1l1.36).
Before opening the box, the tent is labelled to ensure that water vapour in the air (Table 1ll.15),
which can exchange rapidly with water in the plant TFWT, does not modify TFWT activity. First the
air in the tent is dried using the H3R7000 system (SDEC France). Then a 70 L can (bubbling system
can) containing tritiated water labelled at the required activity level is opened a few days before
opening the box (Table Ill.13). Water vapour in the air, collected on the H3R7000 cold trap, is
renewed with the labelled water from the large bubbling system. The vinyl tent limits the exchange
of air between the inside of the tent and the rest of the laboratory. When the experiment is over,
the hydroponic box is not opened until it had been ensured that the laboratory is not subject to the
plume from the AREVA-NC plant. This potential influence can be forecast on the basis of wind

direction and releases of Krypton-85, recorded in realtime at high frequency (Maro et al., 2017).

The grass is cut using a metal scalpel. Grass stalks are divided into three compartments (Figure
[11.36): leaf (grass present above the upper tier of the sieve), root (grass present below the lower
tier), and seed (grass present between the two tiers). The different samples obtained in 30 minutes
are arranged separately in an aluminium tray. This type of aluminium tray is suitable for freeze-
drying thanks to its heat-exchange capacities and its size. Each tray is placed in a plastic bag,
vacuum sealed to prevent cross-contamination by the air. The sample is frozen in a leaktight
container at -80°C, as recommended by the DEl (2008). Freezing optimises the freeze-drying

process time and limits decomposition of the sample and any exchange with the air.

The samples are then placed in the freeze-dryer after being frozen for at least 48 hours, to separate
TFWT from OBT by sublimation. Samples are only placed inside or removed from the freeze-dryer if
the laboratory is not subject to the plume from the AREVA-NC plant (Maro et al., 2017). Upon
completing the freeze-drying process, an H3R7000 system is started up to confirm that the air inside
the laboratory is not tritiated. TFWT is collected after one hour of reheating the ice extracted from

the freeze-dried ryegrass sample.

In the case of OBT, the dehydrated matter is ground as soon as it is taken out of the device. The
sample is then spread on an aluminium tray, and deliberately exposed to the ambient air for
approximately twenty minutes to absorb enough water and become rehydrated to a certain plateau.
The sample is weighed (Table 11l.14) and then isolated in a vacuum-sealed aluminium bag.
Rehydration is quantified using a halogen moisture analyser (Table Ill.16). Isolation of the sample is
completed at the same time as the cycle of the H3R7000 started at the beginning of the freeze-
drying process (Table Ill.16). Knowing the percentage of water in the rehydrated sample and the

mean activity of the water vapour in the air between the end of the freeze-drying process and
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isolation in the aluminium bag, it is possible to correct for bias related to activity of the sample

caused by processing the sample (Equation 111.27). The meaning of each parameter is given in Table
[l1.17 (Maro et al., 2017).

Table Ill.16 : Measurement of rehydration of the freeze-dried samples and corrections made to OBT as per the

method developed by Maro et al., 2017. *The symbol "-" means that there is no data available.

Matri Experiment Rehydration | Activity of water vapour in the | OBT corrected
atrix
No. (% of mass) | air (Bq.L™) (Bq.L™)
1 8.95 <1 1.8+1.7
2 3.31 2.4+0.8 12.6 £3.3
3 4.69 1.4+0.8 13.2 2.3
Leaf
4 5.58 <1.9 7.9 +1.9
5 8.95 1.4+0.8 8.7 +£3.9
6 7.01 2.2+0.8 26.6 2.5
1 6.25 2.2+0.8 1.1 £0.6
2 2.39 3.0+£0.8 8.1 0.8
3 1.75 <1.9 8.3 0.8
Seed
4 7.06 2.1+0.8 7.1+£0.8
5 12.11 2.6 +0.8
6 2.40 3.5+0.8 19.3+1.2
1 9.75 1.9+0.8 <1
2 7.77 1.0+0.8
3 7.50 1.9+0.8 12+6
Root
4 3.96 1.0+0.8 11+5
5 <1
6 <1
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Table 111.17 : List of parameters used for determining rehydration (see Equation I11.27 to Equation IIl.30). OBT

activity concentrations are measured from combustion water.

Symbol Meaning Value Units

Ao Molar mass of H2 2 g.mol’
Ao Molar mass of H20 18 g.mol’
Chro Measured HTO concentration in the atmospheric water | measured Bq.L"

vapour inside the sample preparation workshop
Cm(OBT) Measured OBT concentration in the grass measured Bq.L™"
Cr(OBT) Actual OBT concentration in the grass calculated Bq.L™"
Crrwt Measured TFWT concentration in the sample measured Bq.L"
Hom Ratio between the mass of hydrogen in the dehydrated | 0.06

sample, and the total mass of the dehydrated sample
Rep Ratio between the mass of water remaining in the | measured

sample after freeze-drying, and the total mass of

water formed during sample combustion
Rrpom Ratio between the mass of water remaining after | 0.008

freeze-drying, and the total mass of the dehydrated

sample
Repr Ratio between the mass of water remaining in the | measured

sample after freeze-drying and resulting from

rehydration of the dehydrated sample, and the total

mass of water formed during sample combustion
Rrom Ratio between the mass of water remaining in the | measured

sample after freeze-drying and resulting from
rehydration of the dehydrated sample, and the total

mass of the dehydrated sample

Cr(OBT) =

CM(OBT) - (RFD' CTF'WT) - (RR CHTO)
(1 - RFDR)

Ratios RFD, RFDR and RR are expressed as follows (Maro et al., 2017):

Equation 111.27
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RFDDM

Rpp = Equation [11.28
a quation lIl.
Rrpm + (1 — Rrpum). HDM-%
RTDM
Rppr = Ao Equation 111.29
Rrpm + (1 = Rrpm)-Hpy. Ay
RTDM - RFDDM
Rp = Ao Equation 111.30
Rrpm + (1 = Rrpym)- Hpy. Ay
. Measurement methods used

After freeze-drying, the tritiated sample to be analysed may be either liquid (TFWT) or solid and
dehydrated (OBT). Different measurement techniques are suitable depending on the type of
environmental sample to be analysed. Tritiated samples in liquid form are measured using liquid
scintillation. Tritium decay emits particles that put the molecules in a liquid scintillant in an
excited state. These scintillating molecules become de-energized and emit light that can be
detected and quantified (ASN, 2010, IRSN, 2014, Wood et al., 1993), allowing measurement down to
1 Bq.L" (Pointurier et al., 2003).

Combustion of the freeze-dried sample enables the OBT to be extracted by catalytic oxidation of
the combustion gases. Combustion occurs in two stages, pyrolysis in argon followed by oxidation in
oxygen (IRSN, 2014). By measuring the percentage of hydrogen in the dehydrated sample it is
possible to obtain the activity per kg of dehydrated matter. Another technique is to use Accelerator
Mass Spectrometry to measure helium-3 (*He), a stable decay product of tritium (Jean-Baptiste et
al., 2010). The detection limits associated with this technique are much lower than those associated
with other techniques for measuring tritium (IRSN, 2014), but this technique has not been used in

this study because of the time-consuming measurement process.

11.2.4.4 Description of the growth model (allocation and translocation)

. Conceptual model

Organic matter is partly made up of hydrogen. Hydrogen and its isotopes therefore follow the
carbon cycle. The model proposed is based on competition for carbohydrates between the plant's
different organs (Escobar-Gutiérrez et al., 1998). The young plant is thought of as a network in
which carbonated assimilates circulate between three compartments (Figure I11.37): seed, leaf and
root. The basic demands are maintenance respiration, growth respiration, growth and storing
carbon-rich reserves. The model estimates the increase in carbonated matter produced by
photosynthesis in the leaves and its allocation within a young ryegrass plant to the leaf and root

compartments.
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Figure 111.37 : Compartments and mass transfer processes associated with hydrogen and carbon flow (dotted

arrows) and hydrogen labile exchange (solid arrows) defined in the plant growth model.

Translocation (Figure I11.37) is the process whereby organic assimilates produced by photosynthesis
are transferred to organs other than the leaves. Allocation (Figure 111.37) is the transfer of organic
carbon present in the dehydrated matter of the seed to the dehydrated matter of the leaves and
roots. According to Lacointe (2000), there are four modelling approaches to modelling allocation of
carbonated matter within a plant (source-sink regulation): models involving empirically determined
allocation coefficients, transport-resistance models (analogous to electricity), hierarchical or
proportional models, and models based on the teleonomic principle. Given that this experimental
study is based on experiments in a hydroponic environment (see Section I11.2.4.3), plant growth is
optimal. Although it is valid in limited environmental conditions, the teleonomic approach is used
for this study because this modelling approach is the simplest to use to reproduce optimal plant

growth typical of hydroponic culture. The forcing variable used is a growth rule.

. Mathematical model

The model is based on the mass conservation balance equations for an individual plant (Equation
I11.31) or each organ (leaf, seed or root) denoted as i (Equation 111.32). The meaning of each symbol is

given in Table 111.18.
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dPhoto 4 dAlloc  dMassseeq A Rseea + d Mass;eqr  d Rieqr 4 d Massgeot A Rpoot

dt dt dt

dt

dt

(d PhotO) + (
dt i

d AllOC)
at /;

(d Mass;
dt

).~

Assuming that all carbon assimilates not produced by photosynthesis come from the seed, Equation

dt

dR) =0
dt

i

dt

dt

111.33 is used to estimate the mass of carbon matter transferred by allocation.

Matter produced by photosynthesis processes is defined as the difference between the increase in

d Alloc  d Massgeeq

dt

dt

Equation 111.31

Equation 111.32

Equation 111.33

total mass of an individual plant and the mass of carbon produced by respiration (Equation 111.34).

(d PhotO) _ Z(

dt

dt

d Mass; d Ri)

dt

Table 111.18 : Variables and parameters of the growth model.

Equation 111.34

Symbol Definition Value Units References
€seed Schnute equation parameter 0.023 mg fitted
€Lcaf Schnute equation parameter 0.023 mg fitted
€Root Schnute equation parameter 0.000 mg fitted
Aseced Schnute equation parameter 0.069 hr fitted
Al eaf Schnute equation parameter 0.014 hr! fitted
ARoot Schnute equation parameter 0.015 hr! fitted
Alloc Organic matter from seed mg

bseced Schnute equation parameter 16.942 fitted
by eaf Schnute equation parameter 0.164 fitted
broot Schnute equation parameter 0.722 fitted
Cseed Schnute equation parameter 2.222 mg fitted
CLeaf Schnute equation parameter 0.000 mg fitted
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CRoot
dSeed
dLeaf

dRoot

Mass

PLeaf

Proot

Photo

Rgseed
R eas
Rgroot
Rseeq
Rieaf
RMgeeq
RMyeqf

RmRoot

RRoot

X4

XZ Seed

XZ Leaf

XZ Root

Schnute equation parameter

Schnute equation parameter

Schnute equation parameter

Schnute equation parameter

Maintenance rate coefficient

Dehydrated matter mass of a given organ

Fraction of carbonated assimilates

photosynthesis allocated in the leaves

Fraction of carbonated assimilates

photosynthesis allocated in the roots

Organic matter formed by photosynthesis

Seed growth respiration

Leaf growth respiration

Root growth respiration

Seed respiration

Leaf respiration

Seed maintenance respiration

Leaf maintenance respiration

Root maintenance respiration

Root respiration

Time since planting

Schnute equation parameter

Schnute equation parameter

Schnute equation parameter

Schnute equation parameter

produced by

produced by

0.000

0.900

1.153

0.216

0.016

405.5

432.0

432.0

mg
mg
mg

mg

mg

mg
mg.seed™”
mg

mg
mg.seed’
mg
mg.seed™”
mg

mg

mg

hr

hr

hr

hr

hr

fitted

fitted

fitted

fitted

Escobar-Gutiérrez et al.,
1998

from lab experiments

from lab experiments

from lab experiments

from lab experiments
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Yo

Escobar-Gutiérrez et al.,

Efficiency of substrate conversion to structure 0.75 1998

The model is based on the following assumptions:

- The increase in matter produced by photosynthesis only occurs during daytime. At night,
there is no photosynthesis or plant growth, only maintenance respiration. It is also assumed that, in
the case of ryegrass, photosynthesis begins five days after germination. This value is based on
experimental observations, according to which green surfaces only appear on ryegrass leaves five
days after planting in the hydroponic culture box.

- From the start of the photosynthesis processes (fifth day after planting), the increase in
mass due to photosynthesis is modelled using the variations in mass of the leaf, seed and root

compartments (Equation 111.34).

Once the matter produced by photosynthesis and translocation has been defined for an individual
plant, the distribution of carbonated matter (i.e. products of photosynthesis and carbonated matter

from the seed) in each organ obeys Equation 111.35 (Leaf) or Equation 11I.36 (Root).

Mass
PLeas = Loal Equation I11.35
Masspeqr + Massgoor
dProot _ | _ @ Preas Equation 111.36
dt dt

The Schnute's growth model is used to determine changes over time, denoted as t, in the
dehydrated mass of a plant organ (Schnute, 1981). The increase in dehydrated mass in the leaf,

seed and root organs is modelled using Equation Il1.37, where j is the leaf, seed or root organ.

Mass; = (Cfbj + (4" = ). ;-liiijjl))bj te Fquation lll.37
At the scale of an individual plant, it is assumed that any loss of carbonated matter is not due to
respiration. Respiration is conventionally considered to be the sum of two functional
components (Equation 111.37): growth respiration (Equation I1I.39) and maintenance respiration
(Equation 111.40). Growth respiration is associated with the synthesis of new biomass, while
maintenance respiration relates to maintenance of existing biomass. The parameters for these
respiration equations are based on the study by Escobar-Gutiérrez et al. (1998), in which plant
growth is modelled from the seed stage, and which focuses in particular on the processes of

allocation and photosynthesis.

R; = Rgi + Ry, Equation 111.38
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_1-Y; dMass;

Rgi Y, dt Equation 111.39
Rpy; = m.Mass; Equation 111.40
1.2.5 Modélisation de la formation de OBT

Dans le modéle TOCATTA-yre.these, ’activité de OBT est calculée a partir d’un bilan des flux carbone
(croissance par photosynthése, respiration de croissance et respiration de maintenance, cf.
Equation 1.29 et Equation 1.30). Le renouvellement du carbone au sein des feuilles de ray-grass est
pris en compte a partir d’une moyenne glissante avec une fenétre de 14 jours. Cette valeur est
déterminée de facon empirique au niveau de la plateforme technique IRSN-la Hague pour une coupe
mensuelle (Aulagnier et al., 2012). Cependant la fenétre de cette moyenne glissante est constante
dans TOCATTA-yre.these; C€ qui n’est pas adapté pour des scénarios de friche (absence de coupe) ou

dans le cas de coupes trés variables et trés rapprochées dans le temps.

De plus dans PaSim, les parties aériennes d’un individu végétal sont divisées en plusieurs
compartiments représentant les différentes feuilles plus ou moins agées, selon 4 classes d’age
(Vuichard, 2005). Il existe un renouvellement de la matiére organique au niveau des parties
aériennes, correspondant aux transferts de biomasse aérienne existants entre ces compartiments de
classe d’ages différents. Or dans le modéele TOCATTA-ypre/post-these, €S parties aériennes d’un individu
végétal sont représentées par un compartiment unique. De plus, il est supposé que ’herbe est
jeune en raison de cette coupe mensuelle (ou semi-mensuelle) répétée. Ainsi, dans le modeéle
TOCATTA-ypost-these,  L’activité de OBT est calculée selon la méme approche mécaniste que
TOCATTA-ypré-these, SaNs tenir compte cependant du renouvellement du carbone au sein des feuilles.
A chaque pas de temps de calcul noté i, Uactivité de OBT du végétal est calculée a partir du gain de

masse séche au pas de temps de calcul i. Cette modélisation de OBT suit les équations suivantes :

d(MSvégétale i) — d(MSaérienne i) + d(MSracinaire i) Equation 11.41
dt dt dt

Avec MS la variation de matiére séche instantanée au pas de temps i (kg.m?2.s™). MS,sgetate 1,
MSaérienne i €8 MSiacinaire i SONt les variations de matiére séche au pas de temps i au niveau du végétal,

des parties aériennes et racinaires, respectivement.

Entre chaque prélevement et chaque pas de temps de calcul i, U'activité de OBT au sein du végétal

au pas de temps i est calculée selon :

d(MS. ;.4 .
¥ <—( ”2@““"" ) .TFWT,. WEq)

Z <d (MSvégétale l))

OBT,; = Equation 111.42

dt
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Ou OBT,; est l’activité en tritium de la matiére organique séche au pas de temps i (Bq.kg™) ; TFWT,
est ’activité de TFWT au pas de temps i (Bq.L") ; WEq est un facteur « équivalent en eau » de la
fraction séche de la plante (L.kg™). MSysgstate : désigne la biomasse seche totale de la plante au pas

de tmeps i (i.€. Yshoot €L Yroor déCrits Equation 1.29).

OBT, est converti en Bq.L" d’eau de combustion a partir de WEq :
OBT,; = OBT,; * WEq Equation 111.43

Pour rappel, OBT peut étre décomposé en deux fractions (cf. § Le tritium dans la matiére
organique, p. 44), eOBT et neOBT. La répartition entre eOBT et neOBT dans le ray-grass est
estimée ultérieurement (cf. § 1V.2.4.2). Dans la mesure ou il est fait ’hypothése d’un équilibre

entre eOBT et TFWT, U'activité de OBT végétal (OBT, en Bq.L") est calculée selon cette équation :
OBT; = TFWT;.(a) + OBT,. (1 - a) Equation I11.44

Ou a est la fraction de eOBT (-).

Apres chaque coupe, ’activité de OBT au niveau des parties aérienne est réinitialisée et nulle, et la
biomasse seche initiale de la plante (MS,sg¢tqre:) €St fixée a sa valeur minimale (Aulagnier et al.,
2012).
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CHAPITRE IV. RESULTATS

IV.1  Validation éco-physiologique du modéle TOCATTA-ypre-these

L’objectif de cette partie est de valider différents parameétres clefs de la croissance végétale
(indice de surface foliaire, teneur en azote foliaire, flux d’eau et de CO,, vitesse de carboxylation
maximale, conductance stomatique) a différentes échelles : de la feuille de ray-grass au couvert
végétal. Il ne s’agit pas ici d’étudier finement les différents aspects éco-physiologiques d’une

prairie de ray-grass.

IvV.1.1 Echelle de la feuille
Iv.1.1.1 Conductance stomatique
. Résultats

La mesure de la conductance stomatique foliaires a ’eau notée g 1,0 en mole,,.m?.s™", puis convertie
en m.s” dans le Tableau IV.1 et détaillée § I11.1.1.1, permet une comparaison de g ;o avec la valeur

obtenue selon I’équation de Huntingford (Huntingford et al., 2015).

La mesure de la conductance stomatique réalisée par le Li-Cor 6200 permet d’obtenir une
conductance exprimée en mole,,.m2.s". La conversion de cette conductance en m.s™' suit la loi des
gaz parfaits (Equation IV.1) avec n le nombre de moles (mol), T, la température de l’air (K), R la
constante universelle des gaz parfaits (J.K'.mol"), Pym la pression atmosphérique (Pa) et V le

volume (m?).

| =

_ Patm

= Equation IV.1
VT RT,

Le modéle de Huntingford est applicable aux flux de H,0 et de CO,, exprimés en m.s™', avec un ratio

de conversion H,0/CO, égale a 1,6 (cf. § Analogie entre le flux de H,0 et le flux de CO,, p. 120).

° Discussion

Les résultats obtenus expérimentalement par Li-Cor 6200 sont proches des résultats issus de la
modélisation (Tableau IV.1). A Uexception de la comparaison modéle-mesures du 25 juillet 2016, les
écarts moyens relatifs des autres données sont inférieurs a 50 %. Ces quelques mesures confortent la
cohérence des calculs de conductance stomatique par le modele TOCATTA-y, puisque ’écart moyen
relatif entre le modele et les mesures in situ est de 103 % avec un écart relatif maximal de 327 %
(N=4).
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Tableau IV.1 : Présentation des valeurs de la conductance stomatique a ’eau (g; 20, m.s"') et des conditions

ambiantes de la feuille lors des mesures in situ et des calculs par le modele TOCATTA-y. PAR est le

rayonnement actif pour la photosynthése, P, est la pression atmosphérique, T.; est la température de U’air, R

est la constante des gaz parfaits, n/V est le nombre de moles par unité de volume et g; ¢, est la conductance

stomatique au CO,.

Mesures Li-Cor 6200

Modélisation
| TOCATTA-, (modele de
Huntingford et al. 2015)

Date
PAR 8sH20 Patm Tair R n/V 8sH20 ' Bscor 8s H20
(umol.m?.s™)  (Moleay.m™.s™) (Pa) k) (mol™kh) (molm®  (msh) | (ms? (m.s™)
25/07/2016
1000 0,18 101200 297,15 8,31 40,98 4,47E-03  7,52E-04 1,20E-03
14h00
29/07/2016
1000 0,09 100400 294,65 8,31 41,00 2,19E-03  9,27E-04 1,48E-03
13h30
01/08/2016
1000 0,07 101100 296,65 8,31 41,01 1,62E-03  1,02E-03 1,64E-03
10h45
30/08/2016
1000 0,05 101500 301,3 8,31 40,54 1,11E-03  7,66E-04 1,23E-03
13h00
Iv.1.1.2 Vitesse de carboxylation maximale
o Résultats
Pour notre étude, des courbes de réponses de l’assimilation nette de CO, (Anet, pmol.m?.s™") a la
concentration intercellulaire en CO, (C;, Pa) ont été réalisées sur des feuilles de ray-grass, afin
d’estimer un des parameétres clés du calcul de la photosynthése nette dans le modéle de Jonhson :
le paramétre V. max- La photosynthése est essentiellement limitée par trois phénoménes biologiques
(Uaction de la RuBisCo, la régénération de RuBP et U’exportation des trioses-phosphates, cf. §
[.2.3.1). La méthode de Sharkey et al., 2007 permet de déterminer les paramétres majeurs
influencant ces processus biologiques, connaissant plusieurs données A en fonction de Ci.
Concernant V¢ max, C€ parameétre permet de déterminer ’activité de RuBisCo lorsque les deux autres
phénomeénes biologiques ne sont pas limitants (Figure IV.1).
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Figure IV.1 : Courbes de réponse de l’assimilation nette de CO, (A.e) a la concentration en CO, dans les

espaces intercellulaires (Ci) obtenues in situ sur les feuilles de ray-grass au niveau de la plateforme technique

expérimentale IRSN-La Hague a différentes dates. TPU signifie « triose-phosphate ».

Ces courbes A/Ci sont obtenues par minimisation des erreurs entre les équations théoriques et les

mesures in situ. La confrontation des V. max issus de mesures in situ avec les V. max Calculés par le

modele TOCATTA-y est présentée Tableau IV.2.
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Tableau IV.2 : Présentation des valeurs du paramétre V. . €t des conditions ambiantes de la feuille lors des
mesures in situ et des calculs par le modéle TOCATTA-y. Tiear €st la température interne de la feuille, O, est la

pression partielle de dioxygéne au sein de la feuille et P, est la pression atmosphérique.

Modélisation
Mesures Li-Cor 6200

TOCATTA-y

Date
Tleaf Patm 02 vc max é Tleaf Vc max a25°C VC max
(‘C)  (kPa) (kPa) (molm™s™)  (mol.m™s”) | (mol.mZs")
25/07/2016 s s s
24,4 101,2 21 5,3.10° 5,6.10° 5,5.10°

14h00

29/07/2016
21,5 100,4 21 3,7.10° 5,1.10° 5,0.10°

13h30
01/08/2016 s 5 5
23,5 101,1 21 4,2.10° 4,8.10° 5,2.10°

10h00
30/08/2016 5
28,53 101,4 21 - - 6,6.10°

12h00

. Discussion

L’ensemble des mesures expérimentales est réalisée sur les feuilles a seconde ligulée. Au cours de
’expérimentation (cf. Tableau IV.2), le paramétre T est fixé au plus proche de 25 °C car c’est a

cette température que V. max est le plus fort théoriquement (Sharkey et al., 2007).

Les résultats obtenus expérimentalement par Li-Cor 6200 sont trés proches des résultats issus de la
modélisation (V¢ max €N gras, Tableau IV.2). Ces quelques mesures de V. max confortent la cohérence
des calculs de photosynthése par le modéle TOCATTA-y - au moins via le calcul de V. . -, puisque
’écart moyen relatif entre le modéle et les mesures in situ est de 18 % avec un écart relatif
maximal de 28 % (N=3).

IvV.1.2 Echelle du couvert

Iv.1.2.1 Caractéristique pédologique

Une double analyse granulométrique est réalisée sur des prélevements de sol de la plateforme
expérimentale IRSN-la Hague. Ces analyses sont effectuées par un laboratoire extérieur (LANo)
selon la norme NF X31-107 (Tableau IV.3).
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Tableau IV.3 : Analyse granulométrique sur le sol de la plateforme expérimentale IRSN-la Hague.

Dénomination  Argile Limons fins Limons grossiers  Sables fins  Sables grossiers

Fraction % % % % %
Prélevement 1 11,3 15,3 21,8 26 ,7 24,9
Prélevement 2 13,7 14,8 23,4 27,6 20,5

En reportant ces différentes fractions granulométriques dans le triangle textural (cf. Figure 1.6), le

sol de la plateforme expérimentale IRSN-la Hague est identifié de type limoneux.

Iv.1.2.2 Teneur en azote foliaire

. Résultats

L’azote est un macronutriment important dans les processus impliquant la croissance végétale
(Gastal et al., 1992 ; Duru et Calviere, 1996 ; Walker et al., 2001). Pour s’assurer que ’herbe
présente a la plateforme technique expérimentale IRSN-La Hague se développe dans un milieu
contenant suffisamment d’azote pour ne pas perturber son développement, des mesures mensuelles
de certaines caractéristiques foliaires sont réalisées de mai 2016 a mai 2017 sur la partie aérienne
(feuilles) du ray-grass selon la méthode Kjedahl (cf. § 111.1.2.2), sur une zone de prélévement de 4 a
8 m? (Tableau IV.4).

Tableau IV.4 : Caractéristiques des échantillons foliaires nécessaires aux mesures de teneur en azote foliaire.

Les symboles PF et PS signifient respectivement « poids frais » et « poids sec ».

Date PF au PS Ratio PS/PF Zone de PF par unité
moment du @) prélévement de surface
prélévement (m?) (g.m?)
(®

03/05/2016 283,7 70,2 0,25 8 35,5

16/06/2016 360, 1 85,4 0,24 8 45,0

27/06/2016 547,5 114,8 0,21 8 68,4

13/07/2016 288,1 58,1 0,20 8 36,0
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01/08/2016

30/08/2016

30/09/2016

27/10/2016

01/12/2016

05/01/2017

06/02/2017

07/03/2017

03/04/2017

518,1

515,6

486,7

451,0

358,4

394,7

59,1

58,0

421,0

136,3

154,2

100,2

92,4

79,9

87,0

15,6

14,1

81,0

0,26

0,30

0,21

0,20

0,22

0,22

0,26

0,24

0,19

64,8

64,5

60,8

56,4

44,8

49,3

14,8

14,5

105,3

Le suivi de la teneur en azote foliaire réalisé sur une année de mai 2016 a mai 2017 (Figure IV.2) n’a

pas pu étre réalisé d’octobre 2016 a janvier 2017 en raison d’une masse foliaire séche trop faible

pendant la saison hivernale pour effectuer une mesure.

i
T

N
T

(% kgazotalkgmatiére séche)
]

=
T

Masse d'azote par masse foliaire séche

0

w
b

01/05/2016

13/07/2016

24/09/2016

06/12/2016

01/05/2017

Date de prélévement d'herbe pour mesure de la teneur en azote a I'Atelier Nord, de

2016a 2017

Figure 1V.2 : Evolution temporelle de la teneur en azote (% KZazote/ KSmatiere foliaire seche) Mesurée dans les

protéines des feuilles de ray-grass de la plateforme technique expérimentale IRSN-La Hague (mai 2016 a mai

2017), selon la méthode Kjeldahl.
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. Discussion

Les résultats de teneur en azote foliaire (Figure 1V.2) varient mensuellement. Cette variation est
cohérente avec les données qualitatives présentes dans la littérature. Par exemple dans le cadre
des feuilles de vignes, la teneur en azote décroit de mars a juin, suivi d’un pallier de juin a
septembre (Le Tacon et Toutain, 1973 ; Gaudillére et al., 2003).

En plus du cycle de l’azote dans les sols, ces variations de teneur en azote foliaire ont été étudié
pour les especes fourrageres pérennes en situation de fertilisation azotée non limitante (Huygue,
2003). Au cours du cycle de croissance, la teneur en azote foliaire est reliée a la vitesse de
production de matiére séche selon une courbe exponentielle décroissante (Figure 1V.3). Cette
courbe est valable quels que soient ’espece, le cycle de croissance et l’année (Huyghe, 2003). En
accord avec la Figure IV.3, plus la vitesse de production de biomasse séche par unité de surface est
faible, plus la teneur critique en azote (minimum d’azote que la culture doit prélever pour
atteindre le maximum de biomasse) est forte. Autrement dit, ’assimilation maximale d’azote par
les végétaux est proportionnelle a la vitesse de croissance (kgsec.m2.s"). La dilution biologique de

’azote dans la plante lors de la production de biomasse a deux origines (Brassard, 2007) :

- le feuillage inférieur ombragé par le feuillage supérieur contient moins d'azote que ce
dernier et la proportion de feuillage ombragé augmente avec 'augmentation de la biomasse ;

- le ratio concentration dans la feuille sur tige diminue tout au long de la croissance des
plantes, en raison du développement de tissus de soutien. Or, la teneur en azote étant plus élevée
dans les feuilles que dans les tiges, l’augmentation de la biomasse induit donc une dilution de la

teneur en azote (Jarrige et al., 1963 ; Lemaire et al., 1992 ; Huyghe, 2003).

co
T

Teneur critique en azote

(% kgazotalkgmatiére séche)

0 1 1 1 1 1 1 1 1 1 ]
0 0,2 0,4 0,6 0,8 1 1,2 1,4 1,6 1,8 2

Vitesse de production de matiére séche (g.m2.jour?)

Figure IV.3 : Relation entre la vitesse de production de matiére seche par unité de surface et la teneur critique

en azote foliaire chez les espéces en C3 (d’apres Lemaire et Gastal, 1997).
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En comparant la teneur en azote foliaire (Figure IV.2) avec la production de matiére seche foliaire
(Figure IV.4) au niveau de la plateforme technique expérimentale IRSN-La Hague, une corrélation
inverse est observable entre ces deux graphiques : les périodes ou la teneur en azote foliaire est
forte (janvier 2017 a mars 2017) correspondent a une faible production de matiére séche foliaire. La

Figure IV.3 illustre cette corrélation inverse observée.

16 -

14 <

{(g.m2.jour?)
co

Production de matiére séche
(=)}
T

2 _
o © o 9
0 1 1 1 1 ]
01/05/2016 13/07/2016 24/09/2016 06/12/2016 17/02/2017 01/05/2017

Figure IV.4 : Mesure de la production journaliere de matiere seche des feuilles de ray-grass de la plateforme
technique expérimentale IRSN-La Hague (gpqids «ec-m2.jour™), de mai 2016 & mai 2017. Ces données sont issues

des masses fraiches prélevées pour les mesures de OBT et TFWT et du ratio PF/PS du Tableau IV.4.

Dans la mesure ou (1) les valeurs minimales de masse d’azote foliaire par masse de protéine (Figure
IV.2) sont en accord avec les gammes attendues dans les prairies (Tableau Ill.4) et que (2) la
variabilité annuelle de la teneur en azote dans les feuilles suit les variations décrites dans la
littérature, il est possible de conclure, au moins qualitativement, que |’azote est présent en
quantité suffisante au niveau de la plateforme technique expérimentale IRSN-La Hague pour assurer
d’une bonne croissance des végétaux. Cette non-limitation par la teneur en azote pour la croissance
foliaire est déduite des résultats précédents : la confrontation des sorties du modéle avec les
mesures pour le LAl est cohérente (Figure IV.5) bien que le modele suppose qu’il n’y a pas de

déficit en nutriments.
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1v.1.2.3 Indice de surface foliaire

. Résultats

L’étude de la croissance foliaire a l’échelle macroscopique - via ’étude de l’indice de surface
foliaire (LAl) - permet de s’assurer que le modele TOCATTA-y représente correctement le

développement des parties végétales aériennes.

Le calcul du LAl est testé par comparaison avec deux types de mesures expérimentales (Figure 1V.5)
: le calcul surfacique d’un échantillon avec le logiciel Matlab (cf. annexe B.2) et les mesures in situ
réalisées avec un LAI-2000 (cf. § I1l.1.4.1).

1,5

1,25 T

0,75 >
4 0
‘ Il %
05 F + 1

1 @

Surface foliaire d'herbe par surface au sol (m?/{m?)

0)25 1 1 1 1 ]
01/05/2016 13/07/2016 24/09/2016 06/12/2016 17/02/2017 01/05/2017
Date

TOCATTA-X © Matlab ¢ LAI-2000

Figure IV.5 : Evolution annuelle de ’indice de surface foliaire (LAl, m?%.m?) des feuilles de ray-grass de la
plateforme technique expérimentale IRSN-La Hague (mai 2016 a mai 2017).

. Discussion

Les données de LAl obtenues par modélisation ou calcul surfacique Matlab résultent d’un calcul a

partir de la biomasse séche, en raison de la forte corrélation (positive) entre le poids sec et le LAI
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(Lee et Heuvelink, 2003 ; Bell, 2008). L’incertitude de mesure de la masse séche n’est cependant
pas prise en compte dans le calcul de LAI. La surface foliaire spécifique (SFS ou SLA en anglais)
correspond au rapport de la surface foliaire au poids sec de la feuille (exprimé en m?.kgs."). Dans
TOCATTA-y, SLA vaut 30 m%.kgs."' pour ’herbe (Graux et al., 2011).

Les mesures de LAl obtenues via le programme Matlab sont réalisées a partir d’une fraction des
prélévements ponctuels d’herbe, utilisés initialement pour les mesures de OBT et TFWT. Suite au
prélevement a la plateforme technique expérimentale IRSN-La Hague, U’ensemble des feuilles
recueillies est mélangée, puis une aliquote de feuilles (correspondant a environ 50 feuilles) est
utilisée pour la mesure de la surface foliaire (cf. § 1ll.1.4.1). Ce prélévement aléatoire peut étre un
biais dans la mesure ou, proportionnellement a la surface totale de prélévement, davantage de
feuilles de grandes tailles peuvent étre utilisées pour la mesure « Matlab » (et inversement). De
plus, pour un jour donné, seule une mesure « Matlab » est réalisée : statistiquement, plusieurs
mesures de LAl suivant la méthode « Matlab » avec différentes feuilles prélevées de facon aléatoire

permettent d’estimer plus exactement le LAI.
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© Matlab OLAI-2000
Figure 1V.6 : Comparaison des mesures de LAl réalisées au niveau de la plateforme technique expérimentale

IRSN-La Haguevia [’utilisation du code Matlab ou LAI-2000 et des prédictions du LAl par le modéle TOCATTA-y

(de mai 2016 a mai 2017). Les intervalles désignent les incertitudes liées a la mesure.
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La comparaison des mesures expérimentales de LAl avec les sorties du modele TOCATTA-y (Figure
IV.6) témoigne d’une corrélation satisfaisante entre le modéle et les mesures de LAl, avec un
coefficient de corrélation R2=0,68 et une droite de régression proche de 1 (Y=0,92x+0,05). Sur les
17 points de mesures, 65 % des prédictions du modéle sont dans la gamme d’incertitudes des
données mesurées (selon la méthode « Matlab » ou avec le mesureur de surface foliaire LAI-2000).
L’écart moyen relatif entre le modéle et les mesures est de 0,11 m2.m2, avec un écart minimal

relatif de 0,03 m2.m et un écart maximal relatif de 0,24 m2.m™.

IvV.1.2.4 Production de matiére seche

. Résultats

Tout comme U’étude du LAI, ’étude de la production de matiére séche permet de s’assurer que le

modéle TOCATTA-y représente correctement le développement des parties végétales aériennes.
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Figure IV.7 : Evolution de la quantité de matiére seche des parties aériennes du ray-grass de la plateforme

technique expérimentale IRSN-La Hague (juin 2013 a juin 2016).
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Le calcul de la production de matiére séche est testée par comparaison des sorties du modéle avec
les mesures de masse seche des parties aériennes (Figure 1V.5), réalisées lors des prélévements
réguliers au niveau de la plateforme technique IRSN-La Hague (cf. § 1.3.2.2). Les mesures de
production de biomasse séche aérienne du ray-grass au niveau de la plateforme technique sont
obtenues par la pesée des masses seches des parties aériennes du ray-grass, apres lyophilisation de

l’échantillon prélevé frais.

. Discussion

La zone de prélévement de la plateforme technique IRSN-La Hague est de 4 m®. Cependant, pour
faciliter la coupe et permettre un gain de temps de prélévement, deux personnes s’occupent de la
coupe. La zone de 4 m* peut étre subdivisée en deux zones de 2 m?, que l’on appelle « zone
blanche » et « zone rouge ». Les masses fraiches obtenues par pesée au laboratoire différent selon
la zone coupée (zone blanche ou zone rouge), bien que celles-ci soient juxtaposées (le plus grand
écart de masse relevé entre ces deux zones est de ’ordre de 200 g frais). Cette variabilité spatiale

de la production de matiére séche n’est pas prise en compte par le modeéle.

Les incertitudes sur la quantité de matiére seéche produite par unité de surface au sol ne sont pas
renseignées car il existe une incertitude indéterminable sur Uorigine de U’herbe lyophilisée. En
effet, ’herbe fraiche prélevée provient soit de la zone rouge soit de la zone blanche, et au moment
de la lyophilisation ’herbe utilisée est un mélange du prélévement de la zone rouge et blanche.
Puisque la masse prélevée présente une grande variabilité, il est seulement possible de déterminer
une production de matiére seche moyenne, entre la production de matiére séche au niveau de la

zone rouge et celle au niveau de la zone blanche.

La comparaison des mesures expérimentales de production de matiére séche avec les sorties du
modéle TOCATTA-y (Figure IV.6) témoigne d’une corrélation acceptable entre le modéle et les
mesures de biomasse aérienne, avec un coefficient de corrélation R2=0,51 et une droite de
régression Y=0,68x+0,34, obtenu a partir de 43 points de mesures recueillis pendant 3 ans. En dépit
de la variabilité spatiale de la production de matiére séche par unité de surface, le sorties du
modeéle présentent un ordre de grandeur cohérent avec les données mesurées moyennes (Figure
IV.6).

La production de matiére séche varie en fonction de la fréquence de coupe (Gillet, 1981). En
paturage rationné, la production de matiére seche suit une tendance sigmoidale (ce que reproduit
le modele de croissance présent dans TOCATTA-ypre/post these). Cependant, en paturage continu
intensif, les coupes fréquentes impliquent des pousses a la base d’une plante (talles) plus
nombreuses, petites et étalées. Dans ce dernier cas la lumiére est donc mieux captée par le
végétal, la croissance est maximisée et la production de matiére seche est linéaire entre les coupes
répétées et proches dans le temps (Gillet, 1981). Nos conditions de coupes expérimentales

s’apparentent a un paturage continu et intensif : cette production linéaire de matiére seche entre
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les coupes peut expliquer la sous-estimation de production de matiere seche du modéle vis-a-vis des

mesures expérimentales.

N
1

y =0,68x + 0,34
R2=0,51

w

3]

=

0 1 2 3 4
Production de MS mesurée (g sec.m2.j1))

o

Production de MS modélisée (g sec.m2j1)

Figure IV.8 : Comparaison entre la modélisation et les mesures de la production de matiére séche (MS) des
parties aériennes du ray-grass de la plateforme technique expérimentale IRSN-La Hague (juin 2013 a juin
2016), N=43.

Iv.1.2.5 Flux de H,0

. Résultats

Les données expérimentales de flux d’eau du ray-grass sont obtenues par la méthode de flux
turbulents, avec l’application de corrections décrites précédemment (cf. § Traitement des données
de flux, 133).

La campagne de mesure réalisée du 01/05/2016 au 19/07/2016 permet ’acquisition de données in

situ, comparable aux données issues du modele TOCATTA-y (Figure 1V.9).
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Figure IV.9 : Exemple de chroniques des flux de H,0 de la plateforme technique expérimentale IRSN-La Hague
du 01/05/2016 au 11/05/2016, issues du modéle TOCATTA-y (sorties semi-horaires) et de mesures in situ
(sorties semi-horaires) par la méthode des flux turbulents. Les données expérimentales ont été corrigées en

fonction de la stationnarité et de la direction du vent (N=1498).

. Discussion

En 2014, une premiére comparaison des flux d’eau modélisés et acquis expérimentalement par la
méthode des flux turbulents est réalisée (Renard, 2014). Cependant, cette comparaison n’a pu étre
validée dans la mesure ou U’ensemble de la parcelle expérimentale n’était pas tondue en méme
temps que la zone de 8 m2 : ces données ne sont pas exploitables car la zone d’emprise du capteur
de concentration en H,0 et CO, intégre la zone 8 m2 mais également une partie de la prairie qui
n’était pas coupée en méme temps que ces 8 m2. Parmi ces données non-publiées, une dérive des
mesures a été observée 1 mois aprés la mise en place de ’appareil de mesures par flux turbulents
(Renard, 2014). Les données analysées en 2016 ne vont donc pas au-dela de 1 mois aprés la mise en

place de 'appareil.
Bien que différentes corrections soient appliquées, certains biais subsistent :

- concernant les mesures expérimentales : la vitesse du vent n’est pas considérée dans nos
corrections, malgré son impact sur la zone d’emprise de mesure par Eddy Correlation (Burba
et al., 2013). De plus, le cas d’une origine de vent comprise entre 100° et 220° - moyennée
sur 30 minutes - avec des fluctuations du vent a un pas de temps inférieur a la demi-heure
peuvent correspondre a des molécules d’eau apportées par le vent dont l’origine n’est
ponctuellement pas comprise entre 100° et 220°.

- concernant la modélisation : le modele de « Big Leaf » est tres simple (hypothése d’une
feuille unique recouvrant le terrain), négligeant la transpiration du sol. De plus, [’hypothése
d’un couvert constitué a 100 % de ray-grass a été choisie, ce qui n’est pas exact dans

’absolu (présence de fleurs de type marguerites, etc.). Cependant, ce biais est considéré

IRSL

197



négligeable dans la mesure ou la surface de la plateforme technique expérimentale
IRSN-La Hague est essentiellement composée d’herbe. Enfin, seul le flux d’eau lié a la
transpiration végétale est modélisé, le modéle ne calcule que les flux positifs (de la plante

vers |’atmospheére).

0,03 -

y =0,78x+ 0,00
R2=0,23

0,02

0,01

Flux de H,O modelisé (g H,O.m2.5%)

0,00 @ &% ' ' |

-0,01 0,00 0,01 0,02 0,03
Flux de H,0 mesuré (g H,0.m?2.s1)

Figure IV.10 : Comparaison des flux d’évapotranspiration issu du modele TOCATTA-y avec les mesures de flux
de H,0 réalisées a la plateforme technique expérimentale IRSN-La Hague du 1er mai 2016 au 30 mai 2016. La

droite rouge représente la droite de corrélation modele - mesure idéale.

Bien que le coefficient de corrélation présentée Figure IV.10 soit faible (R2=0,23), le modéle
d’évapotranspiration est supposé fiable en raison d’une droite de régression entre les sorties du
modéle TOCATTA-y et des données expérimentales corrigées proche de y=x, d’un écart moyen
relatif dont ’ordre de grandeur correspond a ’ordre de grandeur des données mesurées (Tableau

IV.5).
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Tableau IV.5 : Paramétres statistiques de la comparaison modéle/mesure des flux de H,0 au niveau de la

parcelle de ray-grassde la plateforme technique expérimentale IRSN-La Hague.

Type de flux Nombre de mesures Données expérimentales Equation de RZ Ecart moyen relatif Moyenne du
étudié (avant corrections) exploitables (aprés corrections) régression (modéle - mesure) rapport Mod/Mes
H.0 1498 72 Y=0,78+0,00 0,23 6,50.10° 1,93
Cco, 3821 211 Y=0,69+0,00 0,60 1,53.10° 1,06

Iv.1.2.6 Flux de CO,

. Résultats

La campagne de mesure réalisée du 01/05/2016 au 19/07/2016 permet ’acquisition de données in
situ, comparable aux données issues du modéle TOCATTA-y (Figure IV.11). Ces chroniques sont

obtenues selon la méme méthode que celle décrite précédemment (§ IV.1.2.5).

0,01

0,01 -

0,00

-0,01
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-0,01 '
01/05/2016 04/05/2016 07/05/2016 10/05/2016

Modéle TOCATTA-x O Mesure par Flux Turbulents

Figure IV.11 : Exemple de chroniques des flux de CO, (umol.m2.s") de la plateforme technique expérimentale
IRSN-La Hague du 1°" mai 2016 au 11 mai 2016, issues du modéle TOCATTA-y et de mesures in situ par la
méthode des flux turbulents. Les données expérimentales ont été corrigé en fonction de la stationnarité et de
la direction du vent (N=3821).

. Discussion

Le modele de PlantMod utilisé dans les calculs photosynthétiques de TOCATTA-y (Johnson, 2010) est

issu d’une simplifgication du modele de Farquhar et al. (1980), qui induit une moins bonne
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corrélation qu’un modéle plus détaillé tel celui de Farquhar. Cependant, au regard des indications
statistiques sur la corrélation modéle mesure des flux de CO, (Figure IV.12 et Tableau IV.5) et de la
bonne représentation de la croissance (cf. § 1V.1.2.3) - qui est liée a la photosynthése est donc au
flux net de CO;, - le flux de carbone modélisé est cohérent avec les observations expérimentales. La
sous-estimation générale des flux de CO, modélisés par rapport aux flux de CO, mesurés peut étre
justifiée par la différence de production de matiére séche entre un paturage continu et intensif -

reproduit expérimentalement - et un paturage rationné (§ IV.1.2.4).
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Figure IV.12 : Comparaison des flux net de CO,(pmolcoz.m2.s™") issus du modéle TOCATTA-y, avec les mesures de
flux de CO, réalisées a la plateforme technique expérimentale IRSN-La Hague du 1 mai 2016 au 30 mai 2016. La

droite rouge représente la droite de corrélation modele - mesure idéale.

IV.2  Description du modéle TOCATTA-ypost-these

Iv.2.1 Oxydation bactérienne du HT dans le sol

Iv.2.1.1 Parameétres expérimentaux

Les caractéristiques granulométriques des sols prélevés sont reportés Tableau IV.6. Ces analyses
sont effectuées par un laboratoire extérieur (INRA-Arras) selon les normes NF SO 11464 et
NF X 31-107. Les différentes fractions d’argiles, de limons totaux et de sables totaux obtenus

permettent de déterminer le type de sol a partir du triangle textural (Figure 1.6).
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Tableau IV.6 : Caractéristiques granulométriques des différents sols utilisés pour les expériences en laboratoire

pour |’étude de [’oxydation bactérienne du HT.

Expérimentation Teneur en argile  Teneur en limons Teneur en sables  Type de sol
totaux totaux
- KZargite-Ksol sec” KStimons-Ksol sec " KZsales-KSsol sec” -
1 0,189 0,567 0,244 Limon fin
2 0,183 0,476 0,341 Limon
3 0,090 0,399 0,511 Limon

Tableau IV.7 : Caractéristiques expérimentales mesurées lors des essais en laboratoire d’oxydation bactérienne

du HT dans les premiers centimetres de sol.

Débit

Teneur en eau

Teneur en eau

Durée Températuredela =~ Activité HTdans . .
d'injection volumique volumique
d’oxydation salle d'oxydation I’air du sac
de HT sonde 1 sonde 2
- °C L.min™ Bq.m? % Meau.M 00 % M>eau.M >0l
Expérimentation 1 (N = 9)*
Du 07/04/2016 19,6 £ 0,6 0,17 20,8 +3 28,2 +3
5,8+0,3
au 20/04/2016 (18,9-20,0)* (0,12-0,28)* (17,5-26,2)* (27,1-29,4)*
Expérimentation 2 (N = 13)*
Du 27/05/2016 20,3+ 0,6 0,21 6,0 +3 5,3+3
1,1+0,1
au 06/06/2016 (18,8-22,5)* (0,09-0,28)* (5,0-7,2)* (5,0-5,7)*
Expérimentation 3 (N = 16)*
Du 29/06/2016 20,9 + 0,6 0,16 9,7 +3 7,5+3
1,1+0,1
au 20/07/2016 (18,3-26,4)* (0,10-0,24)* (8,7-11,7)* (6,8-8,4)*

*: moyenne de N données des paramétres internes du sac d’oxydation, relevées réguliérement au

cours des expérimentations.

Les paramétres expérimentaux internes a la chambre d’oxydation sont reportés Tableau IV.7. Les

données sont notées régulierement au cours de chacune des trois expériences. L’activité en HT de
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Uair injecté dans le sac est mesurée avec un compteur proportionnel a gaz, a partir d’un

échantillon d’air présent dans la bonbonne d’air.

Dans la mesure ou le HT et le ®Kr sont rejetés de facon concomitante par l’usine AREVA-NC La
Hague (Maro et al., 2017, cf. § 1ll.1.5.1), il est possible de suivre en temps réel !’évolution de
’activité en HT au sein de la chambre d’oxydation (Figure IV.13): le %Kr est mesuré
automatiquement a haute fréquence (10 secondes) puis moyenné sur une heure. C’est le cas pour
les expérimentations n°2 et n°3. Concernant l’expérimentation n°1, seules les mesures de ®Kr
relevées manuellement sont disponibles en raison d’un probléme d’enregistrement automatique des
données. L’évolution du %°Kr est reportée Figure IV.13, un palier est atteint en une dizaine d’heure,

ce qui correspond a une ambiance krypton (tritium) homogéne au sein du sac.
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Figure V.13 : Evolution du ®Kr au cours des différentes expérimentations d’oxydation du HT par les bactéries
du sol. Chaque point correspond a une mesure (expérimentation 1 : mesure ponctuelle, expérimentations 2 et

3 : mesure automatique (toutes les minutes) moyennée sur 1 heure). CPS signifie « Coups par Seconde ».

.....

mesurées en ¥Kr dans le sac d’oxydation différent selon |’expérience (Figure IV.13) car les débits

d’injection d’air dans le sac sont différents (Tableau IV.7).

Afin de s’assurer qu’il n’y a pas d’apport de HTO au sein de la chambre d’oxydation, l’activité de
HTO présent dans ’air injecté est mesurée au cours des différentes expérimentations d’oxydation
du HT par les bactéries du sol (Tableau 1V.8). Le HTO présent dans la bonbonne d’air est piégé par
barbotage en amont de la chambre d’oxydation (Figure 111.26). Les mesures confirment [’absence de

HTO lors du piégeage du HT.
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Tableau IV.8 : Activité du HTO présent dans l’air injecté dans la chambre d’oxydation.

Expérimentation  Activité du HTO présent dans l’air injecté

- Bq.L"
1 <1
2 <1
3 <1

Cependant il est important de rappeler que l’ambiance tritiée du laboratoire au moment de la
lyophilisation n’est pas censée impacter le HTO issu de la lyophilisation, car ce dernier n’est
présent que dans le compartiment étanche du lyophilisateur. L’eau issue de la lyophilisation
(contenant le HTO) n’est exposée a son environnement que quelques secondes, le temps de verser

le contenu liquide issu de la lyophilisation dans un flacon pour mesure.

Iv.2.1.2 Variabilité spatiale de ’oxydation bactérienne du HT

. Résultats

Tableau IV.9 : Activité tritiée de [’eau du sol (HTO, Bq.L™") des carottes autoclavées soumisent a une exposition

constante de HT, selon les conditions de |’expérimentation n°3.

Durée d’exposition au HT  Activité du HT Activité HTO

jours Bq.m? Bq.L"
Carotte de 5cm N°1 8 1,1+0,1 <1
Carotte de 5 cm N°2 8 1,1+0,1 <1

Afin de s’assurer que ’activité mesurée de HTO dans le sol correspond a |’oxydation bactérienne,
’expérience est réalisée avec des carottes ayant subi une autoclave, la vapeur d’eau saturée sous
pression permet leur stérilisation. L’activité des carottes de sol autoclavées (de 0 a 5 cm de
profondeur) est mesurée aprés une exposition au HT selon les mémes conditions que
’expérimentation n° 3. Les résultats de l'activité de ’eau du sol de ces carottes sans bactéries

suite a une exposition au HT de 8 jours (Tableau IV.9) témoignent qu’il n’y a pas de production
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mesurable de HTO dans ces conditions. Dans le cadre de nos conditions expérimentales, il est alors

admis que seule la production bactérienne de HTO est mesurée.

La variabilité spatiale de la production de HTO dans les premiers centimétres de sol est étudiée
avec la seconde expérimentation (cf. § Paramétres étudiés, p. 155). Les résultats obtenus sont

reportés Tableau IV.10.

Tableau IV.10 : Activité en HTO de ’eau du sol mesurée a différentes profondeurs, selon les conditions de

Uexpérimentation n°2. Les parties aériennes correspondent a la partie foliaire du ray-grass.

Activité mesurée en HTO de
Profondeur de la tranche de sol
I’eau du sol

cm Bq.L™"

Carotte - 1 (témoin)

0-5 <1
0-20 <1
Carotte - 2
0-5 8,0+0,9
0-3,3 8,5+0,9
3,3-6,6 3,5+0,8
6,7 - 10 1,3+0,8
10 - 15 1,5+0,8
15 - 20 <1
Carotte - 3
0-5 8,8+0,9
0-3,3 8,2+0,9
3,3-6,6 4,6 +0,8
6,7 -10 1,9+0,8
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10 - 15 <1

15-20 1,0+0,8
Carotte - 4

0-5 8,4+0,9
0-3,3 8,4+0,8
3,3-6,6 3,8+0,8
6,7 - 10 1,4+0,8
10 - 15 1,3+0,8
15 - 20 <1

Carottes 2,3 et 4

Parties aériennes (carottes de 5 cm) 7,5+0,9
Parties aériennes (carottes de 20 cm) 8,0+0,9
° Discussion

Les résultats précédents témoignent d’une relation directe entre la mesure de HTO dans le sol par
oxydation bactérienne et la présence de bactéries (Tableau IV.9 et Tableau IV.10). La production de
HTO relative a la profondeur de sol, reportée Figure IV.14, évolue spatialement comme la
distribution spatiale de bactéries oxydantes, au regard des incertitudes. Il est possible de conclure
que pour différents types de sol, |’évolution de la production de HTO suit l’évolution spatiale de la
teneur en bactéries. Cette tendance se justifie par la pénétration de HTO et des gaz en général
dans les sols qui est plus forte dans les 4 premiers cm (cf. § 1.2.2.2), d’ou une teneur en bactéries et

une production de HTO plus importante en surface.

L’activité TFWT mesurée au sein des feuilles correspond a U’activité du HTO mesurée dans les 5
premiers centimétres de sol (Tableau 1V.10), car la densité racinaire y est plus importantes (Evans,
1978 ; Crush et al., 2005 ; Crush et al., 2010 ; Bonin et al., 2013) et donc [’assimilation racinaire
également. Dans ce scénario, 'activité TFWT des feuilles est le reflet du HTO de l’eau du sol a

proximité de la surface.

L’air injecté dans le sac ne contient pas de HTO (Tableau 1V.8), donc il est possible de s’attendre a

une dilution du TFWT par diffusion foliaire. Cependant, I’humidité relative maximale a Uintérieur
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du sac d’oxydation est rapidement atteinte car des gouttes d’eau apparaissent en moins de 24h sur
les parois du sac et sur les feuilles. Ces gouttes proviennent de la transpiration du végétal, donc
Uactivité de l’eau transpirée correspond a l'activité du TFWT. L’activité de ces gouttes de
transpiration se met en équilibre avec la vapeur d’eau injectée dans le sac et atténue ainsi la

dilution foliaire attendue.

Production de HTO et teneur en bactérie par tranche de sol
relative a un horizon de sol de 20 cm (%)

0 10 20 30 40 50 60 70
0 T T T T T T 1
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< Production relative de HTO par tranche de sol

ETeneur en bactérie par tranche de sol (Komuro et al., 2002)

Figure 1V.14 : Comparaison de la production de HTO obtenue expérimentalement par tranche de sol relative a
la profondeur de sol utilisée (20 cm) avec |’évolution spatiale de la teneur en bactérie oxydante issue de
Komuro et al., 2002.

L’objectif de cette étude consiste a déterminer la vitesse d’oxydation dans un sol limoneux, sans
approfondir les différents processus régissant les réactions bactériennes oxydantes tels que le pH du
milieu pour les réactions enzymatiques (lvanov et al., 2010) ou encore certains composés gazeux
affectants les réactions d’oxydations bactériennes (van Bodegom et al., 2001 ; Klok et al., 2012 ;
Sullivan et al., 2013 ; Mellbye et al., 2016). Tout comme la diffusion foliaire, d’autres parameétres
influencant U’activité HTO dans le sol ne sont pas quantifiés au cours de cette expérimentation : la
pénétration par diffusion du HT et de ’oxygene dans les sols, la transpiration, l’évaporation, la
compaction du sol (Tracy et al., 2011), la quantification de la composition chimique de l’air et
Uinteraction de certains composés aériens sur les bactéries oxydantes, etc. Cependant, il est

supposé dans cette étude que les sols utilisés ne présentent pas de perturbations particuliéres des
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processus d’oxydation bactérienne (pas de perturbation par compaction, mauvaise aération du sol
ou pH acide), et que U’activité du HT présent au sein du sac est en équilibre avec ’activité en HT au

sein des carottes de sols.

Iv.2.1.3 Variabilité temporelle de [’oxydation de HT

. Résultats

L’évolution de la production de HTO dans les premiers centiméetres de sol est étudiée avec la
troisieme expérimentation (cf. § Parameétres étudiés, p. 155). Les résultats obtenus sont reportés

Tableau IV.11, ou I’activité mesurée notée en rouge est supposée inférieure a 1 Bq.L™, car :

- activité des deux autres « blancs » est au bruit de fond (<1 Bq.L™) ;

- lactivité des carottes autoclavées est inférieure a 1 Bq.L ™.

Ce résultat peut étre expliqué par une ambiance tritiée de la vapeur d’eau de ’air légérement
supérieure au bruit de fond lors de U'ouverture du lyophilisateur. Il suffit que la récupération du
HTO issu de la lyophilisation soit un peu plus longue qu’habituellement, ou qu’au moment du
dégivrage le vide soit rompu dans ce lyophilisateur pour que des échanges rapides interviennent

avec la vapeur d’eau de |’air ; ce qui induirait un marquage du HTO récupéré dans le lyophilisateur.

Tableau IV.11 : Activité en HTO de I’eau du sol (Bq.L™") mesurée a différentes profondeurs selon les conditions

de U’expérimentation n°3.

Profondeur de la tranche de sol  Activité mesurée HTO du sol

cm Bq.L™"
TO (blanc)
0-5 1,7+ 1,3
0-10 <1
10 - 20 <1

TO + 1 semaine (8 j)

0-5 1,5+£1,3
0-10 1,1+£1,3
10 - 20 <1
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TO + 2 semaines (16 j)

0-5 4,2+1,3
0-10 2,4+£1,3
10 - 20 <1

TO + 3 semaines (24 j)

0-5 6,6 £ 1,4
0-10 3,8+1,3
10 - 20 <1

° Discussion

A partir du Tableau IV.11, la production de HTO par oxydation bactérienne (Bq de
HTO.L'.semaine™) est déterminée aprés une a trois semaine(s) d’injection de HT dans la chambre

d’oxydation (Tableau IV.12) selon les conditions de |’expérimentation n°3.

D’un point de vue spatial, la production de HTO est d’autant plus forte que la surface de sol est
proche, en accord avec la distribution bactérienne verticale (Figure 1V.14). D’un point de vue
temporel, la production bactérienne de HTO dans le sol par oxydation évolue de facon linéaire au
cours des trois premiéres semaines. Ce résultat est en accord avec les résultats obtenus par
Piché-Choquette et al. (2016), ou le taux d’oxydation dans le sol du dihydrogéne gazeux (H?)
d’origine atmosphérique évolue de facon linéaire et constante au cours des 7 premiers jours

d’expérimentation.
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Tableau IV.12 : Activité HTO de ’eau du sol mesurée aprés des temps variables d’exposition au HT, selon

’expérimentation n°3.

Tranche de sol Semaine Production de HTO
cm Bq de HTO.L".semaine™
0-1 2,7*
0-5 1-2 2,7
2-3 2,4
0-1 1,1*
0-10 1-2 1,3
2-3 1,4
0-1 <1
10 - 20 1-2 <1
2-3 <1

*Pour déterminer la production bactérienne de HTO lors de la premiére semaine expérimentale, il

est assumé que ’activité HTO du sol est initialement nulle (Tableau IV.11).

Iv.2.1.4 Variabilité texturale de ['oxydation de HT

. Résultats

La variabilité de l’oxydation de HT selon la texture du sol dans les premiers centimeétres de sol est
étudiée avec les expérimentations 1, 2 et 3 (cf. § Paramétres étudiés, p. 155). Les résultats obtenus

de vitesse d’oxydation en fonction des différentes textures de sol sont reportés Tableau IV.13.
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Tableau IV.13 : Activité de HTO de ’eau du sol mesurée dans différents types de sol aprés une exposition au

HT.
Activité HTO - Activits HTO - oxvat | Activité HTO
A : ctivite = OXydation :
Duree témoin | Y | moyenne
d’'oxydation ; ;
c5* 20" | c5-1 c5-2 c5-3 €20-1 €202 <203 | 5 20
heure Bq.L'  BqL' | Bq.L" Bq.L" Bq.L" Bq.L" Bq.L" Bq.L' | Bq.L" Bq.L"

Expérimentation 1

305,4 <1 <1 51+09 6,2+09 9,7+09 29+08 2,8+08 2,6+08 7,0+09 2,8++0,8

Expérimentation 2***

314,2 <1 <1 8§,0+09 88+09 84+09 3,1+08 3,2+08 3,1+08 8,4:+09 3,1:0,8

Expérimentation 3****

332,1 <1 <1 4,2+1,3 - - 1,2+1,3 - - 42+1,3 1,2+1,3

*c5 correspond a une carotte de 5cm de profondeur. **c20 correspond a une carotte de 20cm de profondeur.
***les données des carottes c20 correspondent a une moyenne des 5 tranches (

Tableau IV.10). **** les données des carottes c20 correspondent a une moyenne des 2 tranches (Tableau 1V.11).

° Discussion

Le paramétre b1 est calculé a partir du paramétre Km des équations de Michaélis-Menten (cf. §
11.2.1.1) selon Equation 11.22. Le Tableau IV.14 reporte les différentes valeurs de b1 obtenues
expérimentalement ou déterminées a partir de la littérature. Dans ce dernier cas, seul le paramétre

Km correspondant a l’oxydation du H, issu de I’environnement est utilisé pour déterminer b1.
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Tableau IV.14 : Variabilité du paramétre b1 obtenu expérimentalement ou a partir de la littérature, en

fonction de la texture de sol.

Source Type de sol Teneur en argile  Teneur en sable b1 Km
- - Kargite-KSsol sec | kgsabte-KSsot sec ' ppm HT  ppm HT

Conrad et al., 1983 Limon fin 0,18** 0,05** 2,84.10% 11,5

Conrad et al., 1983 Limon fin 0,18* 0,05** 4,12.10% 16,7

Conrad et al., 1983 Sable limoneux 0,03* 0,88** 8,22.10% 33,3

Conrad et al., 1983 Sable limoneux 0,03** 0,88* 6,86.10% 27,8
Dong et Layzell, 2001 Sable 0,03%**** 0,90%**** 9,92.10% 40,2
Ota et al., 2007 Sable*** 0,03** 0,88 7,90.10° 32
Piché-Choquette et al., 2016 Limon sableux 0,10%*** 0,64**** 3,21.10% 13
Expérimentation 1 Limon fin 0,19 0,24 8,70.10° 2,9
Expérimentation 2 Limon 0,18 0,34 1,00.10° 0,3
Expérimentation 3 Limon 0,09 0,51 5,20.10° 1,7

*La température est supposée égale a 25°C si non indiquée dans la littérature. ** Issu de Seiler et al., 1977. ***
Puisque le sol de cette étude est physiquement apparenté a celui décrit par Conrad et Seiler (1982), ce sol est
considéré avec la méme composition granulométrique. ****valeurs moyenne pour cette gamme
granulométrique. ***** Le type de terrain est issu de Info-sols.ca et de la localisation avec Google Map du lieu
de prélevement indiqué dans la littérature. Le tiers de silice ajouté au mélange sol est assimilé a un sol 100 %

de sableux.

Les valeurs de b1 obtenues dans le cadre de notre étude confirment I’importance de la texture de
sol sur la production de HTO par oxydation bactérienne. Une spatialisation du paramétre b1 selon la
texture du sol (Figure IV.15) est obtenue en reportant les données b1 du Tableau IV.14 dans le

triangle textural présenté Figure 1.6.
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Figure IV.15 : Illustration de la variabilité du paramétre b1 (ppm HT) en fonction de la texture de sol. Les
résultats issus de notre étude sont représentés par un cercle (sols décrits Tableau IV.6), les résultats issus de la

littérature sont représentés par un triangle.

En accord avec les données reportées Figure IV.15, le paramétre b1 semble évoluer avec la teneur
en sable selon une parabole avec un minimum atteint pour les sols limoneux. Cette tendance n’est
cependant applicable que pour des teneurs en argile inférieure a 25 %, car il n’y a pas de données

disponibles au-dessus de cette valeur.

La Figure IV.16 propose une équation permettant de déterminer le parameétre b1 a partir de la
teneur en sable, pour des sols dont la teneur en argile est inférieure a 25 %. L’incertitude des
données reportées Figure 1V.16 correspondent a l’approximation de détermination du type de sol
(Tableau 1V.14). Typiquement, lorsque le type de sol est indiqué dans une étude mais pas ses
fractions granulométriques, la valeur moyenne de la classe de sol est utilisée : il s’agit du

pourcentage moyen de sable, d’argile et de limons pour cette gamme de sol.
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Figure IV.16 : Détermination du paramétre b1 (ppm HT) a partir de la texture de sol, pour des sols dont la
teneur en argile est inférieure a 25 %. Parmi les valeurs de b1 reportées issues de la littérature (Tableau IV.14),
si plusieurs valeurs de b1 sont présentes dans une étude pour un méme type de sol alors la valeur de b1

retenue est une moyenne de ces données existantes.

Comme évoqué dans le § IV.2.1.2, les échanges diffusifs entre le HTO de la vapeur d’eau de ’air et
le HTO de la vapeur d’eau du sol ne sont pas considérés. L’ambiance humide de ’air au sein de la
chambre d’oxydation est issue de la transpiration végétale, avec une activité TFWT proche de
Uactivité de la vapeur d’eau de ’air du sol a proximité de la surface. De ce fait, il est assumé que
les échanges diffusifs sont négligeables en terme de variation d’activité HTO ; autrement dit, le
flux d’injection de vapeur d’eau de ’air est inférieur au flux d’évapotranspiration. De plus il n’y a
pas de quantification des bactéries (ou autre microorganismes), ni d’études approfondies des
paramétres du sol influencant Uactivité bactérienne oxydante. Cette étude mérite d’étre
complétée a l’avenir. Il serait intéressant de déterminer le paramétre b1 pour des sols argileux, afin

que ’équation d’oxydation bactérienne (Equation 111.22) soit applicable pour tout type de sol.

Iv.2.2 Transfert sol-plante (lysimétres)
Iv.2.2.1 Résultats

Les lysimétres sont irrigués avec de |’eau marquée a 113,0 + 2,5 Bq.L" (N=8). L’eau d’arrosage est
directement injectée dans le sol des lysimeétres, puis [’eau d’irrigation percole et rejoint un drain.
L’activité de ’eau drainée (« eau recueillie sous le drain ») est cependant toujours inférieure ou

égale a l’eau d’arrosage (Figure IV.17).
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Figure 1V.18 : Chronique temporelle des mesures de la teneur en eau du sol au niveau du ray-grass irrigué avec

de [’eau marquée en tritium a 110 Bq.L™.

Afin de ne pas apporter un stress hydrique, ’eau d’arrosage est injectée réguliéerement dans les
lysimetres, toutes les 24 h ou 48 h selon la période. Pour la suite de cette étude, la période
considérée correspond au pas de temps expérimental ou l'eau injectée dans les lysimétres est

marquée en tritium (110 Bq.L™") et ou les mesures de teneur en eau du sol, TFWT et HTO du sol sont
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disponibles. Cette période s’étend du 1°" juin 2016 au 31 décembre 2016. Au cours de cette période,

la teneur en eau volumique des lysimétres varie entre 0,11 et 0,39 m3e,u.m >, (Figure IV.18).

L’activité en tritium du sol (noté « HTO sol », Tableau IV.15) est mesurée par carottage du sol, de 0
a 20 cm de profondeur. La mesure du TFWT (Tableau IV.15) est réalisée aprés le prélévement des

parties aériennes du ray-grass, dont le protocole est décrit précédemment (cf. § 1l1.1.5.3).

Tableau IV.15 : Mesures du tritium sous forme d’eau libre dans les différents compartiments (TFWT de la

plante ou HTO du sol) au sein des lysimétres de la plateforme technique expérimentale IRSN-La Hague.

Date de prélévement TFWT HTO sol HTO air
Bq.L™ Bq.L" Bq.m
16/06/2016 11:30 12,8 £ 1,0 - 0
16/06/2016 11:30 29,7+ 1,3 0
27/06/2016 11:35 30,2+1,3 83,6+1,9 0
13/07/2016 08:00 37,3+1,4 0,17
01/08/2016 09:25 42,4+1,4 92,1+1,9 0,74
18/08/2016 13:10 48,5 + 2,4 0
18/08/2016 13:10 49,8 +2,5 0
30/08/2016 11:10 49,4+2,4 91,237 0
12/09/2016 13:36 72,0 + 3,1 0
30/09/2016 09:00 24,5+1,7 92,1+3,8 0,04
27/10/2016 12:07 22,9+1,6 75,5+ 3,1 0
02/12/2016 13:08 19,6 + 1,4 76,2 + 4,1 0

' . absence de mesures.

1v.2.2.2 Discussion

Du fait des échanges de surface, ’activité de ’eau du sol mesurée est inférieure au HTO de ’eau

d’injection (110 Bq.L™") (Tableau IV.15) : il existe un échange de surface diffusif entre ’eau
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atmosphérique et l’eau du sol, pris en compte dans le modeéle TOCATTA-ypre-these €L €XPrimé selon
[’équation d’échange diffusif de Belot et al. (1996) (Equation IV.2).

J = ,.(paCq — BPuCso) Equation IV.2

Avec J le flux net de tritium (Bq.m™2.s"), C, la concentration de tritium dans [’eau atmosphérique
(Bg.kg™), Cy la concentration de tritium dans [’eau de la couche superficielle (Bq.kg™), v. la vitesse
d’échange (m.s™), p. la masse de vapeur d’eau par unité de volume d’air (kg.m), p, la masse de
vapeur d’eau saturante par unité de volume d’air (kg.m?) et B U’inverse du facteur de séparation

isotopique (-).

Dans le cadre de cette étude sur lysimeétres, ’activité de ’eau atmosphérique n’est pas autant
marquée en tritium que ’eau du sol des lysimétres. Ce flux diffusif sol-air contribue a marquer
eau en tritium dans lair situé a Uapplomb de la parcelle, qui va également rejoindre le
compartiment TFWT via la diffusion foliaire. Le marquage ou ’enrichissement de la vapeur HTO de
’atmosphére a partir de la vapeur d’eau tritiée du sol via ce flux diffusif sol-air, non pris en compte
dans TOCATTA-ypre-these, €St considéré dans le modele TOCATTA-ypost-these-

La contribution relative de l’eau tritiée du sol au TFWT est de 27 % a 79 % selon les conditions
météorologiques. La température ambiante, la vitesse du vent et ’humidité influencent ’ouverture

des stomates, ce qui impacte les échanges diffusifs du TFWT avec le HTO de ’air (Equation 1.32).

Dans la mesure ou la droite de régression linéaire entre le jeu de donnée modélisées et
expérimentales est proche de 1 (Figure IV.19) et que I’écart moyen relatif est de 27 % (N=12) avec
un écart relatif maximal de 61 % et un écart relatif minimal de 11 %, il est admis que la contribution

du HTO du sol au TFWT est correctement représentée par le modéle.
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Figure IV.19 : Comparaison entre le modele TOCATTA-ypost-these €t l€S mesures in situ des activités TFWT pour
des végétaux protégés de la pluie et irrigués avec de [’eau du sol marquée a 110 Bq.L™, du 16 juin 2016 au 31

décembre 2016 (N=20). La droite rouge représente la droite de corrélation modeéle - mesure idéale.

Iv.2.3 Cinétique de transfert végétal de la vapeur d’eau tritiée atmosphérique
Iv.2.3.1 Résultats
. Expérimentation 1

Les conditions climatiques favorables (absence de pluie, direction de vent stable) ont permis la
détection du panache de l'usine AREVA NC-La Hague la nuit du 12 au 13 juillet 2016 (Figure IV.20).
La mesure du prélévement de H3R7000 réalisé lors du marquage (i.e. de 23h47 a 00h42, TU) révéle
une ambiance de marquage de l'air de 93,0 + 4,2 Bq.L™". L’ambiance atmosphérique tritiée de la
zone de dépuration - mesurée aprés prélévement d’un cycle H3R7000 - est de 1,8 + 1,2 Bq.L™, soit
proche du bruit de fond. Cette derniére valeur est une moyenne de 6 cycles de prélévement réalisés

de 22h a 3h30 (TU).
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Figure 1V.20 : Chroniques des activités de®Kr lors du marquage des barquettes de ray-grass sous le panache
d’AREVA NC-La Hague la nuit du 12 au 13 juillet 2016. La période de marquage est symbolisée en jaune.

Suite au marquage de 55 minutes correspondant a un cycle de prélévement du H3R7000, les
barquettes de ray-grass sont amenées dans une zone non marquée en tritium pour la dépuration (cf.
§ 111.2.3.1). Aprés traitement au laboratoire (cf. § Special precautions and adjustments applied,
p. 174), la décroissance du tritium est observée dans les compartiments TFWT et OBT (Tableau
IV.16).

A partir des données précédentes (Tableau IV.16), il est possible de calculer (1) le temps de demi-
équilibre du TFWT avec le HTO atmosphérique (noté t%2 trwr) (2) le temps de demi-équilibre de
eOBT avec TFWT (noté tV ogr) suivant les équations suivantes (Equation IV.3 et Equation IV.4) dans
le cadre de TFWT et eOBT, respectivement). La fraction eOBT est déterminée selon la méme

méthode décrite précédemment (cf. § Proportion of tritium readily available for exchange, p. 166).
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Tableau IV.16 : Evolution de U’activité en tritium du TFWT et OBT du ray-grass suite a un marquage de 55
minutes au tritium d’origine atmosphérique le 12 et 13 juillet 2016, de 23h47 a 00h42 (TU).

Temps de dépuration i
Activité H3R7000 - Reprise en

aprés 55 minutes de TEWT iyophilisation cau Activité OBT corrigée
marquage

minute Bq.L" Bq.L" % Bq.L"

Blanc <1 2,1+0,8 4,17 1,1+£1,0
0 10,9 + 1,4 3,1+1,3 13,12 2,6 +0,8
17 12,3+ 1,5 3,1+1,3 11,16 5,0+0,8
30 6,5+1,4 2,1+1,3 14,09 3,4+0,8
45 9,0+1,4 2,1+1,3 6,34 45+ 21
60 6,1+1,4 2,1+1,3 4,43 2,7+0,8
90 6,6 +1,4 2,1+1,3 3,87 2,4+1,0
120 7,2 £1,4 2,9+1,3 3,61 39+1,8
150 4,8 +1,4 2,9+1,3 5,61 0,4+0,6

TFWT, = TFWT_, — (TFWT_l. (1- e-lTFWT-At)) Equation IV.3

5ieOBT_, < TFWT, : eOBT, = eOBT_, + ((TFWT, — e0BT_,). (1 — e~heosrde))
Equation IV.4
5ieOBT_y > TFWTy : 0BT, = TFWT, + ((€0BT_; — TFWT,).e~*e0s14:)

Avec TFWT, et TFWT., Uactivité du TFWT au pas de temps t et au pas de temps précédent,
respectivement (Bq.L") ; eOBT, et eOBT, l’activité de eOBT au pas de temps t et au pas de temps
précédent, respectivement (Bq.L") ; Atrwr et Acosr Sont les constantes de demi-équilibre de TFWT
avec le HTO atmosphérique et de eOBT avec TFWT, respectivement (Bq.L™"). A; correspond au pas

de temps de la modélisation (Equation IV.3 et Equation IV.4), a savoir 1 minute.

Le temps de demi-équilibre, t%2 (minute), est exprimé selon I’Equation IV.5 :

(2

Equation IV.5
A

1873
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Dans le cas du calcul de TFWT, seule une équation est utilisée car il ne s’agit que d’une dépuration.
Cependant pour le calcul de eOBT, il est important de calculer la valeur de eOBT par rapport a
TFWT pour un instant donné, car eOBT va se marquer ou étre éliminé selon que ce dernier soit

inférieur ou supérieur & TFWT en terme d’activité (Equation IV.4).
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Figure IV.21 : Evolution de ’activité en tritium du TFWT et OBT du ray-grass suite a un marquage de 55

minutes au tritium d’origine atmosphérique le 12 et 13 juillet 2016.

Il est ainsi possible de déterminer ty,rrwr €t ty,eosr Par minimisation des écarts entre les activités
modélisées et mesurées de eOBT et TFWT (Figure IV.21). Le temps de demi-équilibre tyrrwr et

ty.cost Obtenus sont respectivement de 128 minutes et 3 minutes.

o Expérimentation 2

Les conditions climatiques favorables (absence de pluie, direction de vent stable) ont permis la
détection du panache de "usine AREVA NC-La Hague la nuit du 9 décembre 2016 (Figure IV.22). La
mesure du prélévement de H3R7000 réalisé lors du marquage (i.e. de 01h20 a 02h15, TU) révéle une
ambiance de marquage de 62,4 + 3,1 Bq.L". L’ambiance atmosphérique tritiée de la zone de
dépuration - mesurée aprés prélévement d’un cycle H3R7000 - est de 2,4 + 1,3 Bq.L™, soit proche

du bruit de fond. Cette derniere valeur est issue d’un prélévement réalisé de 02h26 a 3h50 (TU).
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Figure IV.22 : Chroniques des activités 3Kr lors du marquage des barquettes de ray-grass sous le panache
d’AREVA NC-La Hague la nuit du 9 décembre 2016. La période de marquage est symbolisée en jaune.

Tableau IV.17 : Evolution de U’activité en tritium du TFWT et OBT du ray-grass suite a un marquage de 55
minutes au tritium d’origine atmosphérique le 9 décembre 2016, de 01h20 a 02h15 (TU).

Temps de Activité PREVAIR - Reprise en
dépuration TFWT lyophilisation eau Activite OBT corrigée
minute Bq.L" Bq.L" % Bq.L"
Blanc 1,7+1,3 <1 4,17 <1
0 14,8 + 1,5 <1 3,76 2,5+1,9
10 13,3+1,5 4,129 3,46 <1£2,1
20 13,3 1,5 4,129 3,61 3,0+£2,3
30 44,8 +2,4 8,0 +3,2 3,11 8,5+£2,2
40 43,124 8,0+3,2 3,10 7,3+2,0
50 12,4+ 1,5 <1 2,94 4,6 + 2,1
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Les différentes activités mesurées dans les compartiments TFWT et OBT sont reportées Tableau
IV.17. Les valeurs particulierement élevées de TFWT obtenues aprés 30 et 40 minutes de dépuration
résultent d’un mauvais traitement en laboratoire : le compartiment de piégeage du TFWT du
lyophilisateur a été mal nettoyé. Or ce dernier a été précédemment utilisé pour des échantillons
fortement marqués en tritium (cf. § 111.2.4.3). Les résidus du précédent lyophilisateur biaisent alors
les données mesurées. Dans la mesure ou ce biais n’est pas quantifiable, ces données (notées en

rouges) ne sont pas exploitées.

A partir de l’Equation IV.3 et de l’Equation IV.4, il est possible de déterminer tVatrwr €t tV2e0sr par
minimisation des écarts entre les activités modélisées et mesurées de eOBT et TFWT (Figure IV.23).
Le temps de demi-équilibre tYarrwr et tY2e0sr Obtenus sont respectivement de 170 minutes et 53

minutes.
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Figure 1V.23 : Evolution de U’activité en tritium du TFWT et OBT du ray-grass suite a un marquage de 55
minutes au tritium d’origine atmosphérique le 9 décembre 2016.

. Expérimentation 3

Les conditions climatiques favorables (absence de pluie, direction de vent stable) ont permis la
détection du panache de l'usine AREVA NC-La Hague ’aprés-midi du 26 janvier 2017 (Figure 1V.24).
La mesure du prélévement de H3R7000 réalisé lors du marquage (i.e. de 14h15 a 15h10, TU) révéle
une ambiance de marquage de 101,7 + 3,8 Bq.L". L’ambiance atmosphérique tritiée de la zone de
dépuration - mesurée aprés prélévement d’un cycle H3R7000 - est <1 Bq.L™, soit proche du bruit de
fond. Cette derniére valeur est issue d’un prélévement réalisé de 15h27 a 15h47 (TU). Suite a un

souci technique, les données de®Kr lors du marquage n’ont pu étre enregistrées (Figure V.24).
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26 janvier 2017
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Figure IV.24 : Chroniques des activités 3Kr lors du marquage des barquettes de ray-grass sous le panache
d’AREVA NC-La Hague le 26 janvier 2017. La période de marquage est symbolisée en jaune.

Les différentes activités mesurées dans les compartiments TFWT et OBT sont reportées Tableau
IV.18. Les valeurs de TFWT obtenues aprés 0 et 5 minutes de dépuration sont inférieures aux
valeurs de TFWT qui suivent, ce qui n’est pas cohérent avec l’idée de dépuration du compartiment
TFWT. Les valeurs de TFWT obtenues aprés 0 et 5 minutes de dépuration correspondent a la mise
sous vide de la plante apreés sa coupe, car la soudeuse a vide est laissée sur le lieu de dépuration. Or
la mise sous vide et l'isolation avec la soudeuse a vide n’est réalisée qu’a 15h20, soit 5 et 10
minutes apres le moment de la coupe. Lors du trajet du lieu de marquage au lieu de dépuration, un
mauvais conditionnement de ces barquettes peut justifier d’un échange rapide de ’air ambiant non
marqué en tritium avec les échantillons obtenus aprés 0 minutes et 5 minutes de dépuration. Ces
échantillons ne sont pas représentatifs de leur activité au moment de la coupe, et ce biais n’est pas
corrigeable avec nos données expérimentales mesurées : ces deux valeurs ne sont pas utilisées pour

le calcul des temps de demi-équilibre (Figure IV.25).

A partir de ’Equation IV.3 et de [’Equation IV.4, il est possible de déterminer tVarrwr €t tY2c0sr par
minimisation des écarts entre les activités modélisées et mesurées de eOBT et TFWT (Figure 1V.25).
Le temps de demi-équilibre tVarrwr et tY2eosr Obtenus sont respectivement de 31 minutes et 35

minutes.
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Tableau IV.18 : Evolution de U’activité en tritium du TFWT et OBT du ray-grass suite a un marquage de 55

minutes au tritium d’origine atmosphérique le 26 janvier 2017, de 14h15 a 15h10 (TU).

Temps de Activité PREVAIR - Reprise en e o
i . L Activité OBT corrigée
dépuration TFWT lyophilisation eau
minute Bq.L" Bq .L" % Bq.L"
Blanc 3,6 1,4 1,7+0,8 6,42 <1+7,0
0 13,9+1,0 1,0+ 0,8 4,17 3,7+1,1
5 12,8 £ 1,0 1,0+ 0,8 4,44 2,5+1,8
10 17,3 £1,1 <1 3,93 4,2 +2,0
15 14,2 £1,0 <1 4,86 4,6 +1,9
20 13,4+1,0 1,4+0,8 3,24 4,1+1,9
25 13,7 £1,0 1,4+0,8 14,49 5,8+1,9
30 11,5+1,0 1,7+0,8 3,51 4,6 + 2,1
20 ¢
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Figure 1V.25 : Evolution de U’activité en tritium du TFWT et OBT du ray-grass suite a un marquage de 55

minutes au tritium d’origine atmosphérique le 26 janvier 2017.
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1v.2.3.2 Discussion

La mise en équilibre du TFWT avec la vapeur de HTO atmosphérique est fonction de |’ouverture
stomatique, qui est conditionnée par les conditions météorologiques (cf. § Croissance des végétaux,
p. 65). La conductance stomatique calculée par le modéle de Huntingford g; co2 (cf. § Ill.1.1.1)
représente l’ouverture stomatique dans le modéle TOCATTA-y. Le Tableau IV.19 regroupe les
différents parametres météorologiques et les variables calculées par le modéle de Huntingford au

cours des trois expériences de cinétiques de marquage du TFWT et de eOBT.
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Tableau IV.19 : Paramétres météorologiques et conductance stomatique de Huntingford g co, modélisée au

cours des trois expérimentations in situ de TFWT et eOBT.

Conductance de

Conductance de

Vitesse du . .
Date Température  Hygrométrie Huntingford Huntingford ta/omewr
vent
8 coz moyenne
- °C - m.s’ m.s* m.st minute
Expérimentation 1
12/07/2016 23:00 13,7 0,79 0,56 5,86.10'4
12/07/2016 23:30 13,7 0,79 0,56 5,86.10'4
13/07/2016 00:00 13,7 0,78 0,56 5,86.10 5,86.10 128
13/07/2016 00:30 13,7 0,78 0,56 5,87.10'4
13/07/2016 01:00 13,4 0,73 0,56 5,87.1 0*
Expérimentation 2
09/12/2016 01:00 10,6 0,96 4,17 3,56.10'4
09/12/2016 01:30 10,6 0,96 4,17 3,57.10'4
3,57.10™ 170
09/12/2016 02:00 10,5 0,97 4,86 3,57.10'4
09/12/2016 02:30 10,5 0,97 4,86 3,57.10'4
Expérimentation 3
26/01/2017 14:00 3,8 0,59 1,04 2,56.1 02
26/01/2017 14:30 3,8 0,59 1,04 2,56.10'2
2,86.107 31
26/01/2017 15:00 4,5 0,58 0,83 3,18.10'2
26/01/2017 15:30 4,5 0,58 0,83 3,16.10'2
*Temps de demi-équilibre entre TFWT et HTO atmosphérique, obtenu expérimentalement.
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Lorsque la conductance stomatique de Huntingford modélisée est mise en relation avec le temps de
demi-équilibre de TFWT avec le HTO atmosphérique, il en découle une relation de type
logarithmique (Figure 1V.26). Cependant cette courbe obtenue ne se base que sur 3 points, dont
deux issus d’expérimentations nocturnes et 'autre d’une expérimentation diurne. Cette relation
mérite d’étre étudiée plus profondément, en réalisant notamment des expérimentations en période

de crépuscule ou d’aube, afin de compléter les points manquants.
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Figure IV.26 : Comparaison de la conductance stomatique de Huntingford avec le temps de demi-équilibre
entre le TFWT et le HTO atmosphérique.

Au sujet du temps de demi-équilibre de TFWT avec le HTO atmosphérique, les valeurs obtenues

confirment les données présentes dans la littérature (cf. § 1.2.3.2).

Concernant le temps de demi-équilibre de eOBT avec TFWT, cette relation est indépendante des
conditions environnantes puisqu’il ne s’agit que d’échanges labiles (cf. § Formes chimiques tritiées
dans les végétaux, p. 43). Parmi les différentes valeurs de tY.osr Obtenues, deux valeurs sont
proches de 30 minutes et une autre est bien inférieure, avec t'2.opr €gale a 3 minutes (Tableau
IV.19). Cependant pour cette derniere valeur, il est important de noter que U’équilibre entre TFWT
et eOBT est atteint rapidement (Figure 1IV.21) car en accord avec la chroniques de ®Kr (Figure

IV.20), le panache ne semble plus étre présent avant la fin du temps de marquage.
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IvV.2.4 Discrimination des formes tritiées dans la matiére organique végétale (from Renard

etal., 2017)

IV.2.4.1 Increase in ryegrass dehvdrated matter

The parameters for the equations used to calculate variation in the dehydrated mass of seed, leaf
and root organs (see Section Mathematical model, Schnute's model, Equation 111.37) are set using the
cultures described above (see Section 111.2.4.2). Each dehydrated matter value measured is the
mean mass (dehydrated weight) of one hundred samples of ryegrass grown in a controlled
environment in a greenhouse (Figure 1V.27, Figure 1V.28 and Figure 1V.29). The corrected
parameters (see Section Mathematical model, Table Ill.12) are the result of iterative calculation
minimising the sum of mean square error between experimental data and model output data.
Relative mean deviation (expressed in mg) between the measured and calculated values is 0.13,

0.10, 0.03 for leaf, seed and root respectively.
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Figure IV.27 : Change over time in measured dehydrated mass (N=100) and modelled dehydrated mass for

ryegrass leaf (mg DW). The error bar relates to uncertainty in measurements using a thermobalance.

IRSL

228



N
i

N
o

1,5

Seed mass (mg)

Figure IV.

O Measured dehydrated mass

—— Modeled dehydrated mass

A -
2 Q 0
0 50 100 150 200 250 300 350 400 450

Time (hrs) since planting

28 : Change over time in measured dehydrated mass (N=100) and modelled dehydrated mass for

ryegrass seed (mg DW). The error bar relates to uncertainty in measurements using a thermobalance.
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Figure IV.29 : Change over time in measured dehydrated mass (N=100) and modelled dehydrated mass for

ryegrass root (mg DW). The error bar relates to uncertainty in measurements using a thermobalance.

1V.2.4.2

The permutation of tritium atoms is directly dependent on the atom to which the tritium atom is
bound. The composition of the organic matter, which is dependent on metabolic processes, impacts
on the eOBT fraction for a given compartment (leaf, seed, root). OBT in the seeds, measured as
soon as the bag of commercial seeds is opened, is 0.8 + 0.6 Bq.L" of combustion water. The
metabolic processes at work in the seed differ from those at work in the leaves and roots, hence the
eO0BT fraction in seeds is different from the eOBT fraction in leaves (Table 1V.20). However, insofar

as the leaves and roots are made up of the same types of organic compounds - organic assimilates

eOBT in leaf, seed and root
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produced by photosynthesis and allocation - the ratio of Leaf eOBT is assumed to be equal to the
ratio of Root eOBT.

Table 1V.20 : Exchangeable fractions of tritium in organic matter, in ryegrass leaves and seeds.

eOBT Sample Initial activity Activity of Activity of the sample eOBT
experiment No. of the sample labelled water after 24 hrs labelling ratio (%)
-1
(Bq.L") (Bq.L™) followed by 24 hrs of
rinsing (Bq.L™")
1 Seed 0.8+0.6 4570 £160 330.7 £ 3.8 396
2 0.8+0.6 442 +2.2 17.7 £1.2
Seed -
heck 38+6
chec 0.8+0.6 <1 0.8+0.6
3 Leaf <1 4570 £160 10.4 £ 1.4 28.7 4.0
4 Leaf <1 4570 £160 8.8+ 1.4 27.3+4.4

Both the methods applied to determine the eOBT fraction of OBT in seeds produced equivalent
results in light of related uncertainties (Table IV.20). This check supports the robustness of the
method presented to determine the eOBT fraction. Regarding calculation of the Leaf eOBT fraction,
measurement uncertainty is reduced by maximising the deviation between initial tritium activity in

the samples (zero activity) and labelling water with high tritium activity.

1V.2.4.3 Comparison between modelled and measured activities

The model presented is based on theoretical growth curves (Figure 1V.30) which give a value for
dehydrated mass per day. The representation of foliar growth and root growth does not
differentiate between the plant's physiological processes (photosynthesis, recycling, respiration,
senescence, ...), thus limiting the model outputs to a mean point per day of growth. This bias has

no impact on our study carried out in a constant tritium environment.
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Figure IV.30 : Weight percentage in a ryegrass leaf. These model outputs (daily resolution) relate to the
variation in foliar dehydrated mass resulting from allocation and photosynthesis processes, represented by

dotes and lines respectively.

The model presented considers OBT as the sum of the two components, eOBT and neOBT; however,
OBT can further be broken down into OBTphoto (OBT resulting from photosynthesis) and OBT g0 (OBT
allocated from the seed). Comparing the model outputs with the results of the experiments (Figure
IV.31) enables us to determine the ratio of OBTpn to TFWT, a real indicator of forms
discrimination since all the organic matter in OBTpoto iS produced in exactly the same tritiated

environment as TFWT.

Tritium activity in the seed compartment is constant over time due to the absence of translocation
in this compartment. In the leaves and roots, OBT activity increases up to a plateau, relative to a

mass variation of OBT .t that has become negligible (Figure IV.30 - for details see Appendix C2).
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Figure IV.31 : Correlation between modelled activity and measured activity of Leaf OBT. Each circle represents
measured OBT activity (with the related measurement uncertainty) for a Leaf OBT model output, corrected to

allow for enhanced correction using the parameter of the OBT/TFWT model.

IV.2.4.4 Discussion

The ratio of tritium forms discrimination between OBThoto and TFWT in ryegrass is determined by
enhanced correction between the model outputs and the experiment measurements of Leaf OBT.
Solver in Excel is used to minimise the relative mean deviation (between the model's predictions
and the data measured during the six experiments) and indicates enhanced correction for a value in
the OBTnoto/ TFWT forms discrimination parameter equal to 1.0 + 0.1, obtaining a minimum relative
mean deviation of 1.17 Bq.L". These results demonstrate that there is no tritium forms
discrimination that can be measured over time for a constant growing environment according to

measurement uncertainties.

Based on (1) the results of the hydroponic culture experiments with an HTO activity higher than the
continental background level (1 Bq.L", IRSN 2014) and (2) assuming an equilibrium between HTO
(activity of water in the growing box) and TFWT, the mean Leaf OBT/TFWT ratio (where OBT is
made up of OBTynoto @and OBTyyec) is 0.6 = 0.2 (N=5). In the literature, OBT/TFWT ratios at the point
where equilibrium is attained are highly variable, with recorded results varying from 0.55 to 2.88

depending on the source (Tableau IV.21).
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Tableau IV.21 : Different experiment-based OBT/TFWT ratios in the literature.

Plant
Family . organ OBT/TFWT Reference
species
Lettuce - 2.88 Boyer, 2009
Asteraceae
Lettuce - 0.93
Davis et al., 2002-2005
Brassicaceae Radish Root 0.67
Fabaceae Leaves and
Alfalfa 0.99 McFarlane, 1976
(Leguminosae) stems
Grasses - 0.73 Davis et al., 2002-2005
Corn ’ 0.60 Kim and Baumgartner,
Barley - 0.55 1994
Hisamatsu et al.,1987-
Hulled rice - 1.27
Poaceae 1989
Hulled rice - 1.14 Inoue and Iwakura, 1990
Hisamatsu et al.,1987-
Paddy rice - 0.71
1989
Tomato Leaf (mature) 0.91
Spencer and Dunstall,
Solanaceae Tomato Green fruit 2.04
1984
Tomato Leaf (young) 1.01

Such disparity in results in the literature may be explained by the failure to factor in the plant’s
physiological functions, especially the carbon cycle, in the allocation of assimilates. There are two
possible approaches to interpreting the results for tritium forms discrimination in plants - in a

controlled growing environment - in the literature:

- Forms discrimination of organically bound tritium < 1: failure to factor in initial activity
of the seed can, if seed activity is less than TFWT, cause a dilution in activity in the
leaves. Failure to control water vapour in the air - which may be labelled - in the
laboratory can lead to an enrichment of TFWT or, on the contrary, a dilution of OBT and
also bias the OBT/TFWT ratio;
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Forms discrimination of organically bound tritium > 1: when removing samples from
freeze-drying, inadequate control of tritium activity in the laboratory environment can
cause labelling - through rehydration of the dehydrated sample - and bias the

measurement of OBT due to possible enrichment of the sample during processing.

Although results from the existing model are satisfactory, certain improvements can be suggested:

V.3

Improve the resolution of the model outputs by using the empirical leaf and root growth
model;

Improve the estimate of tritium forms fractioning in organic matter: discrimination of
organically bound tritium can be determined by applying more reliable uncertainties
based on similar experiments with higher tritium activity levels;

Improve the model predictions during the first days of growth: determining activity in
leaf and root organic matter during the first days of growth - between planting in the
hydroponic box and one week after germination - makes it possible to test the
robustness of the growth model for transition from germination to the transition from
heterotrophy to autotrophy. This type of study requires a larger growing surface area or
higher tritium activity in the environment, with a view to obtaining significant
measurements to offset the small amount of leaf and root mass produced during the
first week;

Use other plant matrices: the different OBT/TFWT ratios found in the literature are
derived from different plant species. The study of the forms discrimination of
organically bound tritium can be improved by studying other plant species (C4 and C3
plants). Wheat and lettuce seem to be interesting examples due to their fast growth and
the significant dehydrated mass of their seeds relative to the dehydrated mass of the

individual plant.

Prédictions du modele TOCATTA-ypost-these

Les prédictions du modéle TOCATTA-y sont confrontées aux données mesurées a partir

d’échantillons prélevés sur le terrain expérimental IRSN-La Hague pour une période de juin 2013 a

juin 2016. Cette comparaison entre les sorties du modéele TOCATTA-y et les mesures in situ sont

réalisées pour 3 compartiments : la fraction HTO liquide du sol, U'eau cellulaire tritiée (TFWT) et le

tritium lié a la matiére organique (OBT) de la plante.
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Iv.3.1 HTO dans le sol

Iv.3.1.1 Evolution temporelle du HTO présent dans le sol sous forme liquide

o Résultats du modeéle pré-thése

Les résultats des simulations du modele TOCATTA-yre-these SUr trois ans (juin 2013 a juin 2016) sont
comparés aux données expérimentales issues de la parcelle expérimentale IRSN-La Hague. Les

mesures expérimentales de HTO du sol (forme liquide) sont obtenues par deux méthodes :

- les prélevements ponctuels réalisés lors des prélévements des parties aériennes et des
carottes de sols pour mesurer les activités de tritium dans les différents compartiments de
’écosystéme prairial (TFWT et OBT de la plante et HTO de la phase liquide du sol, décrit §
l.1.5) ;

- les mesures des échantillons obtenus toutes les 48 h avec le préleveur automatique d’eau
drainée (cf. § 111.1.5).

Les chroniques temporelles des activités HTO du sol modélisées par TOCATTA-yre.these €8 Mesurées

pendant 3 ans sont représentées Figure IV.32.
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Figure IV.32 : Chroniques temporelles des sorties du modéle TOCATTA-y,e.mese de activité de Ueau liquide du sol (Bq.L™") et des mesures in situ réalisées de juin 2013 a

juin 2016 sur la parcelle expérimentale IRSN-La Hague.
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La comparaison des prédictions par le modéle de HTO du sol (phase liquide) avec les données
expérimentales issus des préleveurs automatiques de ’eau drainée est représentée Figure IV.33. Les
préléevements d’eau de drainage sont intégrés sur 48 h, donc les sorties horaires du modele sont
moyennées sur les 48 h de prélévement pour effectuer une comparaison cohérente. Sur cette
comparaison réalisée sur 3 ans, 43 % des prédictions par le modele sont dans la gamme

d’incertitudes des données mesurés par prélévement de l’eau de drainage (N=197).

24
y=0,37x+ 2,60

21 ¢ R2=0,10
- 18
p —a—
o
815 | ~
1] . —= Fa . i
:g F L ]:h |$| 6 1 /
2 12 F o= '
e ——
£
2 9 o | — o
2 '
k5]

P Y |

q 6 i Tt ! V) | ~ | I

3 =

P Y |
— u i
0 1 1 1 1 1 1 ]
0 3 6 9 12 15 18 21 24

Activité mesurée (Bg.L1)

Figure 1V.33 : Comparaison des sorties du modele TOCATTA-yp¢.chese de ’activité de I’eau liquide du sol (Bq.L™"
avec mesures in situ issues des prélévements automatiques de |’eau drainée du sol (N=197), réalisées de juin
2013 a juin 2016 sur la parcelle expérimentale IRSN-La Hague. La droite rouge représente la droite de

corrélation modeéle - mesure idéale.

La comparaison des prédictions de HTO du sol (phase liquide) avec les données expérimentales issus
des préleveurs ponctuels des carottes de sol est représentée Figure 1V.34. Si ’herbe est humide lors
du prélévement, les données ne sont pas utilisées pour la comparaison car les gouttelettes de rosée
présentent une certaine activité en HTO, qui va s’ajouter au pool d’HTO liquide du sol lors de la
lyophilisation de la carotte de sol. Méme si cette humidité n’est pas censée étre en contact avec le
HTO du sol, la donnée n’est pas prise en compte afin d’éviter tout biais de comparaison. Ainsi, 27 %
des données recueillies ponctuellement ne sont pas retenues pour la comparaison du HTO du sol

mesuré et modélisé. Sur cette comparaison réalisée sur 3 ans, 23 % des prédictions par le modele
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sont dans la gamme d’incertitudes des données mesurés par prélévement de ’eau de drainage
(N=22).
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Figure 1V.34 : Comparaison des sorties du modele TOCATTA-yps-these de ’activité de I’eau liquide du sol (Bq.L™"
avec les mesures in situ issues des prélévements ponctuels de carotte de sol (N=22), réalisées de juin 2013 a
juin 2016 sur la parcelle expérimentale IRSN-La Hague. La droite rouge représente la droite de corrélation

modeéle - mesure idéale.

Les comparaisons entre les sorties du modele TOCATTA-ypwetese €t lE€S mesures (automatiques
(Figure IV.33) et ponctuelles (Figure 1V.34)) de U’activité en HTO liquide du sol réalisées de juin
2013 a juin 2016 sur la parcelle expérimentale IRSN-La Hague présentent des R2? extrémement
faibles (R2=0,10 et R2=0,02 pour les Figure IV.33 et Figure IV.34, respectivement), avec une droite
de régression « Y=a.x+b » avec a significativement inférieur a 1. Ces résultats confirment que le
modeéle TOCATTA-yre.these SOUS-estime les activités en tritium dans la phase liquide de l’eau du sol,
dans ce scénario marqué essentiellement par des rejets atmospéhriques (cf. § 1.3.2.4). La
contribution du sol permettant d’expliquer en partie ’activité du tritium au sein des plantes est

donc sous-estimée dans le modeéle.

. Résultats du modéle post-thése

Les chroniques temporelles des activités HTO du sol modélisées par TOCATTA-ypost-these €L Mesurées

pendant 3 ans sont représentées Figure IV.35.
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Figure IV.35 : Chroniques temporelles des sorties du modéle TOCATTA-yst-these d€ Uactivité de Ueau liquide du sol (Bq.L™) et des mesures in situ réalisées de juin 2013 a

juin 2016 sur la parcelle expérimentale IRSN-La Hague.
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La comparaison des prédictions par le modéle de HTO du sol (phase liquide) avec les données
expérimentales issus des préleveurs automatiques de ’eau drainée est représentée Figure IV.36. Les
prélevements d’eau de drainage sont intégrés sur 48 h, donc les prédictions par le modéle sont
moyennées sur les 48 h de prélévement pour effectuer une comparaison cohérente. Sur cette
comparaison réalisée sur 3 ans, 46 % des prédictions par le modele sont dans la gamme

d’incertitudes des données mesurés par préléevement de ’eau de drainage (N=197).
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Figure 1V.36 : Comparaison des sorties du modele TOCATTA-ypost-these de l’activité de [’eau liquide du sol avec
les mesures in situ issues des prélevements automatiques de l’eau drainée du sol (N=197), réalisées de juin
2013 a juin 2016 sur le terrain expérimental IRSN-La Hague. La droite rouge représente la droite de corrélation

modeéle - mesure idéale.

La comparaison des prédictions par le modéle de HTO du sol (phase liquide) avec les données
expérimentales issus des préleveurs ponctuels des carottes de sol est représentée Figure IV.37. Si
’herbe est humide lors du prélévement, les données ne sont pas utilisées pour la comparaison pour
les méme raisons décrites précédemment (§ 1V.3.1.1). Sur cette comparaison réalisée sur 3 ans,
23 % des prédictions par le modéle sont dans la gamme d’incertitudes des données mesurés par

prélevement de ’eau de drainage (N=22).
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Figure 1V.37 : Comparaison des sorties du modele TOCATTA-ypost-these de Lactivité de [’eau liquide du sol
(Bq.L") avec les mesures in situ issues des prélévements ponctuels de carotte de sol (N=22), réalisées de juin
2013 a juin 2016 sur le terrain expérimental IRSN-La Hague. La droite rouge représente la droite de corrélation

modele - mesure idéale.

Les comparaisons entre les sorties du modeéle TOCATTA-ypost-these €t l€s mesures (automatiques
(Figure 1V.36) et ponctuelles (Figure 1V.37)) de la fraction HTO liquide du sol réalisées de juin 2013
a juin 2016 sur le terrain expérimental IRSN-La Hague présentent des R? relativement faibles
(R2=0,17 et R%=0,38 pour les Figure V.36 et Figure 1V.37, respectivement), avec une droite de
régression « Y=a.x+b » avec a significativement proche de 1 pour la comparaison avec les mesures
ponctuelles (Figure 1V.37). Ces résultats démontrent une amélioration de la modélisation par
TOCATTA-ypost-these des activités en tritium dans la phase liquide de U’eau du sol, par rapport a
TOCATTA-ypre-these- Cette amélioration de la modélisation du HTO dans le sol témoigne une meilleure
prise en compte de la contribution du sol a la modélisation du bilan du tritium au sein des plantes

sous TOCATTA-Ypost-these-

. Discussion

Les modifications apportées au modele TOCATTA-ypre-these CONCErNENt uniquement certains processus
du compartiment HTO liquide du sol, puisque ce dernier constitue un biais majeur de modélisation

identifié (cf. § 1.3.2.4). Les modules implémentés concernant trois points :

- la contribution a ’activité de HTO dans ’atmosphére du flux diffusif de HTO (sous forme de
vapeur) entre du compartiment sol vers le compartiment air : ce flux diffusif, dont "importance est

mise en avant § IV.2.2, est décrit (Equation IV.2) ;
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- ’oxydation bactérienne du HT dans les sols, dont l’équation est décrite § Il1.2.1.1 et

’application aux sols dont la teneur en argile est inférieure a 25 % est décrite § 1V.2.1.4 ;

- ’assimilation racinaire du HTO dans la solution du sol. Le modéle TOCATTA-ypost-these NE S€
base plus sur le flux d’échange diffusif entre les compartiments sol - air de type Belot (1996)
(Equation 1.32), mais s’appuie sur un équilibre du bilan d’eau au sein de la plante, entre le volume
entrant (l’assimilation racinaire) et le volume sortant (l’évapotranspiration). Ce bilan est décrit

Equation IV.6.
root_uptake = (ETR + AG,qter)- HT O, Equation IV.6

Avec root_uptake ’assimilation racinaire du HTO liquide du sol (geau.m'z.s'1), ETR
[’évapotranspiration réelle (gea.m?2.5") et AGyater la variation de masse d’eau du végétal lié a la
croissance (gea-m>2.s”). La modélisation de |’évapotranspiration est évaluée avec notre étude
comparative des flux d’eau (§ 1V.1.2.5), tandis que la croissance végétale est évaluée avec notre
étude comparative des flux de CO; et la variation du LAl au cours du temps (§ IV.1.2.6 et § IV.1.2.3,

respectivement).

1v.3.1.2 Evolution temporelle de la teneur en eau volumique du sol

Les chroniques temporelles de teneur en eau volumique du sol des modeles TOCATTA-ypre.these €t

TOCATTA-ypost-these SONt représentées Figure IV.38 et Figure IV.39, respectivement.
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Figure V.38 : Comparaison des sorties de la teneur en eau volumique (% m®.m>,) du modéle pré-thése avec
les mesures par sonde diélectriques de la plateforme technique expérimentale IRSN-La Hague, de juin 2013 a
juin 2016.

Pour estimer le pouvoir prédictif d’ordre de grandeur du modele, il est nécessaire de comparer les
sorties du modeéle avec les mesures ponctuelles, qui sont plus précises que celles obtenues par

sonde diélectrique (Figure 1V.40 et Figure 1V.41). Ces données proviennent des mesures de poids
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frais et de poids secs obtenues avant et apres la lyophilisation des carottes de sol, utilisées pour
obtenir le HTO liquide du sol.
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Figure IV.39 : Comparaison des sorties de la teneur en eau volumique (% m3.m?>,,) du modéle post-thése avec

les mesures par sonde diélectriques de la plateforme technique expérimentale IRSN-La Hague, de juin 2013 a
juin 2016.
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Figure IV.40 : Comparaison des sorties de teneur en eau volumique (% m3.m>,,) du modéle pré-thése avec les
mesures de teneur en eau obtenues par pesée de carottes avant et aprés lyophilisation, de juin 2013 a juin

2016. La droite rouge représente la droite de corrélation modeéle - mesure idéale.
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Concernant les comparaisons des mesures aux sorties des modeéles TOCATTA-ypre.these €
TOCATTA-ypost-these; D0 % et 54 % des prédictions du modele sont respectivement dans la gamme
d’incertitude (+ 3%) des données mesurées (N=25913), ce qui traduit une bonne représentation des
variations de la teneur en eau du sol (Figure 1V.38 et Figure 1V.41). Le coefficient de régression (R2)
du modele avec les mesures ponctuelles vaut 0,53 et la droite de régression est proche de 1 avec
Y=0,67X+4,76 pour le modele pré-these (Figure IV.40). Concernant le modele post-thése (Figure
IV.41), le coefficient de régression (R?) du modéle avec les mesures ponctuelles vaut 0,58 et la
droite de régression est proche de 1 avec Y=0,74X+5,24 ce qui traduit une bonne estimation de la
teneur en eau volumique du sol (N=31). Il est donc possible de conclure que le modéle reproduit
correctement les variations de la teneur en eau volumique du sol, bien que globalement il
sous-estime ’évolution de cette teneur (Figure V.38 et Figure 1V.39). La modification du processus
d’assimilation racinaire (cf. chapitre Méthodologie général), seul processus de TOCATTA-ypre-these
modifié impactant le bilan dans le sol, permet d’améliorer la modélisation de la teneur en eau dans

le sol.
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Figure IV.41 : Comparaison des sorties de teneur en eau volumique (% m®.m>,,) du modéle post-thése avec les
mesures de teneur en eau obtenues par pesée de carottes avant et aprés lyophilisation, de juin 2013 a juin

2016. La droite rouge représente la droite de corrélation modéle - mesure idéale.
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Iv.3.2 TFWT dans la plante

IV.3.2.1 Reésultats du modeéle pré-these

Les chroniques temporelles des activités de TFWT du sol modélisées par TOCATTA-yprs-these €t

mesurées pendant 3 ans sont représentées Figure IV.43.

La comparaison des prédictions par le modele de TFWT avec U'ensemble des données
expérimentales issues des prélévements ponctuels est représentée Figure 1V.42. La comparaison des
prédictions par le modele de TFWT avec les données expérimentales bas niveau (ou l’activité est
inférieure & 15 Bq.L™") issues des prélévements ponctuels est représentée Figure IV.44. Au sujet de
ces deux figures, 12 % (N=51) et 14 % (N=44) des prédictions par le modéle sont dans la gamme
d’incertitude des données mesurées, pour TFWT (Figure 1V.42) et TFWT bas-niveau

(TFWT<15 Bq.L™", Figure IV.44) respectivement.
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Figure 1V.42 : Comparaison des sorties du modele TOCATTA-yps-these d& TFWT avec les mesures in situ issues
des prélevements ponctuels, réalisées de juin 2013 a juin 2016 sur le terrain expérimental IRSN-La Hague

(N=51). La droite rouge représente la droite de corrélation modéele - mesure idéale.
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Figure IV.43 : Chroniques temporelles des sorties du modele TOCATTA-ys.tnese de 'activité de I’eau cellulaire tritiée et des mesures in situ réalisées de juin 2013 a juin

2016 sur le terrain expérimental IRSN-La Hague.
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Figure 1V.44 : Comparaison des sorties du modele TOCATTA-yps-.these d&@ TFWT avec les mesures in situ issues
des prélévements ponctuels inférieures a 15 Bq .L™, réalisées de juin 2013 a juin 2016 sur le terrain
expérimental IRSN-La Hague (N=44). La droite rouge représente la droite de corrélation modéle - mesure

idéale.

Le coefficient de corrélation (R?) est plutot faible pour la comparaison modéle - mesure bas niveau
de juin 2013 a juin 2016 (Figure IV.44), alors que pour la comparaison de ’ensemble des données
acquises de juin 2013 a juin 2015, R? = 0,43 (Figure 1.23). Avec les données supplémentaires, la
comparaison modeéle - mesure du TFWT sur une période de 3 ans, de 2013 a 2016 conduit a un
R2=0,51 (Figure 1V.42), plus faible que le celui obtenu lors de la comparaison modéle-mesures de

juin 2013 a juin 2015 ou R2=0,87 (Figure 1.22).

1v.3.2.2 Résultats du modéle post-thése

Les chroniques temporelles des activités de TFWT du sol modélisées par TOCATTA-ypost-these €t des

activités mesurées pendant 3 ans sont représentées Figure IV.45.
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Figure IV.45 : Chroniques temporelles des sorties du modéle TOCATTA-ypost.these de U’activité de I’eau cellulaire tritiée et des mesures in situ réalisées de juin 2013 a juin

2016 sur le terrain expérimental IRSN-La Hague.

IRS[] 248



La comparaison des prédictions par le modéle de TFWT avec Uensemble des données
expérimentales issues des prélévements ponctuels est représentée Figure 1V.46. La comparaison des
prédictions par le modele de TFWT avec les données expérimentales bas niveau (ou l’activité est
inférieure & 15 Bq.L") issues des prélévements ponctuels est représentée Figure IV.47. Au sujet de
ces deux figures, 24 % (N=51) et 25% (N=44) des prédictions du modéle sont dans la gamme
d’incertitude des prédictions par le modéle, pour TFWT (Figure IV.46) et TFWT bas-niveau
(TFWT<15 Bq.L™, Figure IV.47) respectivement.
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Figure 1V.46 : Comparaison des sorties du modele TOCATTA-ypost-these d&@ TFWT avec les mesures in situ issues
des prélevements ponctuels, réalisées de juin 2013 a juin 2016 sur le terrain expérimental IRSN-La Hague

(N=51). La droite rouge représente la droite de corrélation modéle - mesure idéale.

Le coefficient de corrélation (R2) est acceptable pour la comparaison modéle-mesures bas niveau de
juin 2013 a juin 2016 (Figure IV.47) en comparaison des résultats obtenus avec le modéle
TOCATTA-ypre-these ; la droite de comparaison est significativement proche de la droite de régression
théorique (Figure IV.44) et les données sont significativement moins dispersées. De ce fait, pour les
faibles niveaux d’activités, la droite de régression de données issues du modeéle « post-thése »
(Figure 1V.46) est significativement plus proche de la droite de régression théorique que pour les

données « pré-thése » (Figure IV.42).
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Figure 1V.47 : Comparaison des sorties du modele TOCATTA-ypost-these de TFWT avec les mesures in situ issues
des prélévements ponctuels inférieures a 15 Bq.L™, réalisées de juin 2013 a juin 2016 sur le terrain
expérimental IRSN-La Hague (N=44). La droite rouge représente la droite de corrélation modele - mesure

idéale.

1vV.3.2.3 Discussion

L’amélioration des prédictions de ’activité de HTO liquide du sol (§ IV.3.1.1) impacte directement
la prédiction de TFWT, dans la mesure ou le HTO liquide du sol - de par son transfert au sein de la
plante via ’assimilation racinaire - participe au bilan de TFWT. Cependant l’amélioration de la
modélisation du bilan d’eau - et donc de tritium - dans le sol n’impacte pas significativement les
activités modélisées de TFWT haut-niveaux : ces derniers sont essentiellement controlés par la
diffusion foliaire du HTO en provenance de l’atmosphére, notamment en réponse a un pic de HTO
atmosphérique (Le Dizés et al., 2017). Or seuls les rejets tritiés atmosphériques de |’usine
AREVA-NC La Hague impactent le terrain expérimental IRSN-la Hague (Maro et al., 2017). Le modéle

post-thése apporte donc probablement une plus-value dans le cas de scénarios d’irrigation.
Iv.3.3 OBT dans la plante

1v.3.3.1 Résultats du modeéle pré-these

Les chroniques temporelles des activités de OBT de la plante modélisées par TOCATTA-ypre.these €t
mesurées pendant 3 ans sont représentées Figure IV.48. Les chroniques temporelles de neOBT
(Figure IV.49) sont issues d’un calcul selon ’équation proposée dans § IV.2.4.2, ou eOBT est en

équilibre avec TFWT (en accord avec § 1V.2.3).

La comparaison des prédictions par le modele de OBT avec ’ensemble des données expérimentales

issues des prélévements ponctuels est représentée Figure IV.50. La comparaison des prédictions de
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neOBT par le modele avec les données expérimentales issues des prélévements ponctuels est
représentée Figure IV.51. Au sujet de ces deux figures, 30 % (N=51) et 20 % (N=51) des prédictions
par le modele sont dans la gamme d’incertitude des prédictions par le modéle, pour OBT (Figure
IV.50) et neOBT (Figure IV.51) respectivement.

Les comparaisons de l’ensemble des données acquises de juin 2013 a juin 2016 pour OBT et neOBT
présentent des droites de régression relativement proches de la droite de régression théorique, la

modélisation de OBT et neOBT est cohérente au regard des incertitudes de mesure.

1v.3.3.2 Résultats du modeéle post-thése

Les chroniques temporelles des activités de OBT de la plante du sol modélisées par
TOCATTA-ypost-these €t Mesurées pendant 3 ans sont représentées Figure IV.52. Les chroniques
temporelles de neOBT (Figure 1V.53) sont issues d’un calcul selon l’équation proposée dans
§1V.2.4.2, ol eOBT est en équilibre avec TFWT (en accord avec § 1V.2.3).

La comparaison des prédictions par le modeéle de OBT avec l’ensemble des données expérimentales
issues des prélévements ponctuels est représentée Figure 1V.54. La comparaison des prédictions par
le modéle de neOBT avec les données expérimentales issues des prélévements ponctuels est
représentée Figure 1V.55. Au sujet de ces deux figures, 30 % (N=51) et 32 % (N=51) des prédictions
par le modéle sont dans la gamme d’incertitude des données mesurées, pour OBT (Figure 1V.54) et

neOBT (Figure IV.55) respectivement.
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Figure IV.48 : Chroniques temporelles des sorties du modéle TOCATTA-yps-these de U'activité de OBT (Bq.L™") de la plante et des mesures in situ réalisées de juin 2013 a juin

2016 sur le terrain expérimental IRSN-La Hague.
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Figure V.49 : Chroniques temporelles des sorties du modéle TOCATTA-yprs.tnese de lactivité en neOBT(Bq.L™") et des mesures in situ réalisées de juin 2013 & juin 2016 sur le

terrain expérimental IRSN-La Hague. La comparaison modéle-mesures pour la période de juin 2013 a juin 2015 est réalisée par Le Dizes et al. (2017).
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Figure 1V.50 : Comparaison des sorties du modele TOCATTA-ypre.these de OBT (Bq.L") avec les mesures in situ
issues des prélevements ponctuels, réalisées de juin 2013 a juin 2016 sur le terrain expérimental IRSN-La Hague

(N=51). La droite rouge représente la droite de corrélation modéle - mesure idéale.
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Figure IV.51 : Comparaison des sorties du modele TOCATTA-yprs.these de N€OBT (Bg.L™") avec les mesures in situ
issues des prélévements ponctuels, réalisées de juin 2013 a juin 2016 sur le terrain expérimental IRSN-La Hague

(N=51). La droite rouge représente la droite de corrélation modéle - mesure idéale.
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Figure IV.52 : Chroniques temporelles des sorties du modéle TOCATTA-ypost.these de l’activité de OBT (Bq.L™") et des mesures in situ réalisées de juin 2013 & juin 2016 sur le

terrain expérimental IRSN-La Hague.
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Figure IV.53 : Chroniques temporelles des sorties du modéle TOCATTA-}post-these de Uactivité de neOBT (Bq.L") et des mesures in situ réalisées de juin 2013 & juin 2016 sur

le terrain expérimental IRSN-La Hague.
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Figure IV.55 : Comparaison des sorties du modele TOCATTA-ypost-these d& NEOBT avec les mesures in situ issues

des préléevements ponctuels, réalisées de juin 2013 a juin 2016 sur le terrain expérimental IRSN-La Hague. La

droite rouge représente la droite de corrélation modéle - mesure idéale.
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Les comparaisons de l’ensemble des données acquises de juin 2013 a juin 2016 pour OBT et neOBT
présentent des droites de régression proches de la droite de régression théorique, la modélisation

de OBT et neOBT est cohérente au regard des incertitudes de mesure.

1V.3.3.3 Discussion

Pour les deux modeéles, les comparaisons modéles-mesures sont moins proches de la courbe
théorique pour le neOBT par rapport a OBT. Ce résultat peut étre expliqué par la méthode de
détermination de neOBT expérimental (cf. § I11.2.4.3), qui perd en précision du fait des incertitudes
liées a TFWT et OBT.

Les différences entre les sorties OBT et neOBT des modeles TOCATTA-ypost-these €6 TOCATTA-prs-these
découlent de la non-considération (dans TOCATTA-ypest-these) d’un calcul du renouvellement du

carbone au sein du compartiment aérien du modéle TOCATTA-y, évoqué § 111.2.5.

Dans le modele TOCATTA-yrs-these, €5 activités modélisées de neOBT a un instant donné sont lissées
par la moyenne glissante dont la fenétre est de 14 jours (Aulagnier et al., 2013). Ce lissage des
activitées modélisées de OBT atténue les fortes variations de TFWT observable d’une heure a une

autre.

Le modéle TOCATTA-ypost-these Ne considére plus ce lissage qui traduit implicitement le
renouvellement de la matiére organique du brin d’herbe. La modélisation de la variation de
Uactivité en OBT est directement indexée sur les prédictions de croissance (biomasse séche) de
Uindividu végétal (cf. Equation I11.42). Cette méthode de calcul de OBT repose sur deux hypothéses,
valables dans notre cas d’étude : (1) la croissance (via la production de matiére séche) est
correctement modélisée au cours de la période de croissance de la prairie et (2) en raison du temps
de croissance limité par les coupes réguliéres et relativement fréquentes (30 jours de croissance

maximum afin de reproduire le paturage), ’herbe est considérée comme jeune (Gillet, 1981).
1Iv.3.4 Discussion générale

Les trois modules implémentés dans TOCATTA-yost-these S€ rapportent directement a la modélisation
du compartiment HTO liquide du sol. La contribution relative de ces trois modules aux nouvelles
prédictions de HTO liquide du sol est rapportée Tableau IV.22. L’assimilation d’eau racinaire
non-diffusive, i.e. liée au flux d’évapotranspiration dans le systéme sol-plante, est le module qui
contribue le plus aux modifications des résultats de modélisation de HTO liquide du sol, suivi du
module d’oxydation bactérienne du HT dans le sol, puis de prés par la contribution du flux diffusif
sol-air de HTO gazeux a l'activité de la vapeur de HTO dans ’atmosphére a ’applomb de la

parcelle.
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Tableau IV.22 : Contribution relative des trois processus implémentés ou modifiés dans la nouvelle version de
TOCATTA-y au calcul du HTO du sol, pour la période 2013-2016 (N=52321).

Contribution du flux

Informations Oxydation Assimilation racinaire fonction
diffusif sol-air pour

statistiques bactérienne du HT . de I’évapotranspiration
HTO atmosphérique

Contribution relative

moyenne (%) 16,1 15,4 68,5
Ecart-type (%) 10,2 10,2 20,3
1% quartile (%) 7,3 6,6 51,58

Quartile moyen (%) 15,5 14,6 69,95
3™ quartile (%) 24,7 23,8 86,05

Dans le cadre des rejets atmosphériques de AREVA-NC La Hague, les sorties du modeéle
TOCATTA-ypre-these SUr les activités du TFWT sont cohérentes avec les activités mesurées de TFWT
(Le Dizés et al., 2017). Cependant, la comparaison des sorties de TOCATTA-ype.these Présentées tout
au long de cette partie et synthétisée Tableau 1V.23, confirme que la représentation de la fraction
HTO liquide du sol est le point faible majeur de TOCATTA-yprs-these POUr simuler U'impact d’activités
atmosphériques de bas niveaux (< 15 Bq.L™"). Cette sous-estimation de |’activité de TFWT bas
niveaux peut s’expliquer par la représentation inappropriée du HTO du sol et par l’absence de
transfert par absorption racinaire en fonction de |’évapotranspiration, qui peut contribuer a réduire
U’activité de TFWT par dilution du TFWT via le HTO du sol. Ainsi, dans ce contexte spécifique du
scénario de la Hague dont le terme source est principalement atmosphérique, le modeéle
TOCATTA-ypost-these @méliore les prédictions en TFWT pour les concentrations de bas niveau

(< 15 Bq.L™) et les prédictions de OBT dans le cadre de coupes réguliéres.
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Tableau 1V.23 : Paramétres statistiques sur les comparaisons des modéles TOCATTA-yprs-these €L

TOCATTA-ypost-these @VeC les mesures réalisées sur le terrain expérimental de 'IRSN-AREVA NC La Hague, de

2013 a 2016.
- Ecart moyen Rapport
Régression relatif modele-
Compartiment de rapport
linéaire modéle - . mesures
corrélation modéle/mesure
mesure moyen
Bq.L™” Bq.L"
TOCATTA'Xpré-thése
HTO sol* y***=0,19x+2,66 0,02 4,45 2,67 0,59
TFWT BdF** y=1,22x-1,92 0,25 6,01 9,82 0,96
TFWT* y=1,52x+2,60 0,51 18,39 10,77 1,05
neOBT* y=0,40x+4,06 0,23 4,41 3,29 1,02
OBT* y=1,10x-1,17 0,50 4,06 2,88 0,94
TOCATTA'Xpost-thése
HTO sol* y=1,13x-1,19 0,38 2,88 2,08 0,96
TFWT BdF** y=0,79x+1,07 0,21 4,31 8,18 1,14
TFWT* y=0,69x+1,47 0,63 7,20 8,29 1,08
neOBT* y=0,79x+1,24 0,60 2,50 3,18 1,00
OBT* y=0,99x+0,64 0,73 3,86 2,26 0,90

*Toutes activités confondues (N=51); *TFWT< 15 Bq.L", N=44 données; ***y correspond aux sorties du

modéles et x correspond aux données mesurées.
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CHAPITRE V.CONCLUSIONS ET PERSPECTIVES

Les objectifs de cette thése, décrits dans lintroduction, sont (i) de valider les principaux
parametres éco-physiologiques du modele TOCATTA-ypus-these; (i) d’améliorer nos connaissances sur
certains processus de transfert du tritium au sein des écosystémes prairiaux et (iii) de valider le modéle
TOCATTA-ypost-these €N confrontant les prédictions des activités de tritium dans les différents compartiments
de Uenvironnement (HTO du sol, TFWT et OBT du végétal) aux mesures expérimentales régulierement

acquises au niveau d’une plateforme technique.

Les différentes mesures éco-physiologiques de terrain ont permis (1) d’effectuer une validation de
certains parametres utilisés dans le modeéle TOCATTA-ypetmese (Vitesse de carboxylation maximale,
conductance stomatique, absence de déficit en azote) et (2) de réaliser une comparaison des prédictions
du modeéle avec les mesures de terrain. Ces comparaisons ont permis de justifier une modélisation
satisfaisante de la croissance en surface foliaire du ray-grass, ainsi que des flux de H,0 et de CO, dans le

continuum sol-plante-atmosphére.

Les différentes expériences réalisées partiellement en laboratoire ont permis d’améliorer nos
connaissances - et d’en tirer les conclusions suivantes - sur trois aspects des transferts de tritium au sein

des écosystémes :

e Ausujet de ’étude du ratio OBT/TFWT sous ambiance tritiée controlée et constante :

o le gain de matiére seche du ray-grass au niveau des compartiments « feuille », « racine »,
et « graine » est modélisé pour une culture sans stress de croissance, au cours des 18 jours
suivant la germination de la graine ;

o la contribution relative de la masse foliaire issue de la translocation de la masse produite
par photosynthése est identifiée au cours des 18 jours suivant la germination de la graine,
dans le cadre de culture en laboratoire ;

o la fraction de eOBT est déterminée pour les compartiments « feuille », « racine », et
« graine » de ray-grass (respectivement 30,0 + 4,2, 30,0 + 4,2, 39 + 6, ou ces résultats sont
exprimées en %) ;

o lobtention du ratio OBT/TFWT ne permet pas de conclure a un enrichissement ou une
dilution du OBT issu de la photosynthése par rapport a TFWT ;

o la variabilité des ratios OBT/TFWT présents dans la littérature a pu étre expliquée,
notamment via les précautions et les corrections spécifiques qui ont été appliquées lors de
la préparation des échantillons végétaux a analyser (TFWT et OBT).

e Ausujet de I’étude de |’oxydation bactérienne du HT en HTO au sein du sol :

o Létude de la variabilité spatiale de |’oxydation de 0 a 20 cm de profondeur confirme les

résultats issus de la littérature, selon lesquels l'’oxydation se situe majoritairement a

proximité de la surface de sol ;
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o ’étude de la variabilité temporelle de |’oxydation de 0 a 24 jours conclut a une évolution
linéaire et constante de |’oxydation pour cette période. Ce résultat est en accord avec les
données issues de la littérature ;

o létude de la variabilité texturale de ’oxydation de HT jusqu’a 20 cm de profondeur
permet d’appliquer l’équation d’oxydation bactérienne préexistante pour tout type de sol
dont la teneur pondérale en argile est inférieure a 25 %.

e Au sujet de U'étude de la cinétique de marquage des végétaux a la vapeur d’eau tritiée
atmosphérique : bien que la culture du ray-grass soit réalisée sous serre, le marquage est réalisé in
situ et chaque expérimentation est soumise aux aléas du terrain et du climat. Les
expérimentations qui ont pu étre menées a leur terme permettent de déterminer des temps de
demi-équilibre entre (1) le TFWT et le HTO atmosphérique et (2) le TFWT et eOBT au sein du
végétal. Ces temps de demi-équilibre sont en accord avec les données de la littérature, a savoir
moins d’une heure et de quelques minutes, respectivement. Une relation entre la conductance
stomatique de Huntingford et le temps de demi-équilibre entre TFWT et HTO atmosphérique est

également établie.

Les différentes mesures de tritium acquises sur le terrain ont permis (1) de vérifier la contribution
du sol sur les activités de tritium au sein de la plante et (2) de réaliser une comparaison avec les
prédictions du modéle. Ces comparaisons témoignent d’une meilleure prise en compte dans le modéle
TOCATTA-ypost-these des compartiments HTO du sol, TFWT et OBT du végétal dans le cas de rejets de faibles
activités du HTO dans la vapeur d’eau de ’air ambiant, avec une modification de certains modules relatifs
aux calculs de lactivité de HTO du sol et de l'activité de OBT par rapport @ TOCATTA-yprs-these. EN
particulier, ’amélioration des transferts de HTO par voie racinaire dans TOCATTA-ypost.these €largit le

domaine d’application du modéle a des scénarios d’irrigation.

En résumé, sans tenir compte de ce qui a trait directement aux sorties du modéle, cette étude a
amélioré nos connaissances sur les transferts de tritium dans U’environnement selon trois points

principaux :

e Pour une culture sous ambiance constante en HTO (eau liquide et vapeur d’eau de ’air) pendant
un temps de culture théoriqguement infini, ’activité de ’eau de combustion tritiée de la matiéere
organique tend a rejoindre ’activité du HTO ambiant. Il est important de prendre en compte que
pour un temps de culture non-infini, U’activité de l’eau de combustion tritiée de la matiére
organique est impactée par l’activité de neOBT présent initialement dans la plante, avant la
germination ;

e L’expression du parametre d’affinité bactérienne au sol en fonction de la teneur en sable du sol,
déterminée a partir d’expérimentations en laboratoire, améliore la modélisation existante dans la
littérature de I’oxydation bactérienne du HT au niveau du sol. Cette derniére est a présent valable

pour tous les sols dont la teneur massique en argile est inférieure a 25 % ;
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e L’estimation du temps de demi-équilibre entre le TFWT et le HTO atmosphérique est évaluée dans
le cadre du ray-grass. Une relation entre la conductance stomatique de Huntingford et le temps de
demi-équilibre entre le TFWT et le HTO atmosphérique est établie. Cependant en raison des
difficultés expérimentales évoquées au cours de ce manuscrit, cette relation basée sur seulement

3 points mérite d’étre approfondie.

Les résultats obtenus au cours de cette thése ouvrent cependant des questionnements autour de ces
problématiques : comment se comporte le temps de demi-équilibre entre la vapeur d’eau atmosphérique
tritiée et ’eau cellulaire tritiée d’un végétal lorsque la luminosité correspond a ’aube ou au crépuscule ?
Comment évoluerait ’oxydation du HT en HTO par les bactéries du sol pour des sols dont la teneur
massique en argile est supérieure a 25 % ? Que valent les sorties du modele TOCATTA-ypost-these POUr des
matrices végétales autres que de type « ray-grass » ? Que valent les sorties du modéle pour des fréquences
de coupes supérieures a 30 jours? Que valent les sorties du modéle pour des scénarios d’irrigation
conduisant potentiellement a un marquage du sol plus important que celui rencontré dans l’environnement
de La Hague ? Ces questionnements ne seront pas traités dans le cadre du projet VATO dont la fin est
marquée par l’achévement de ce travail de thése. Cependant quelques éléments de réponse seront
peut-étre apportés dans un proche avenir avec la poursuite de la collaboration entre U'IRSN et EDF sur les
transferts de tritium dans le systéme air-sol-plante dans le cadre du projet LEGATO, qui consiste a étudier
la modélisation des transferts de tritium dans les végétaux de type légumes-feuilles, tels que typiquement

la laitue.
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ANNEXES

Annexe A. Outil Analytique
A1. Scintillation liquide

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

de désintégrations par l'intermédiaire de la lumiére émise.

La lumiére émise est détecté avec un photo-détecteur (Figure A.1-1), qui comporte une photocathode
transparente émettant des électrons par effet photoélectrique aprés absorption de lumiére. Ces
photoélectrons sont ensuite accélérés par un champ électrique pour atteindre une succession d’électrodes,

les dynodes, ou ils sont multipliés (Cassette, 2004).

Electrode focalisatrice Anode
(T g
hv P W
L F}
Ph{:m\Eﬂthude

Figure A .1-1 : Schéma d’un photomultiplicateur (Cassette, 2004)

L’amplitude des signaux est proportionnelle au nombre de photoélectrons émis par la photocathode, donc
au nombre de photons ayant atteint le tube photomultiplicateur (Cassette, 2004). Cependant les
photomultiplicateurs sont affectés de bruit : la chambre de mesure comporte deux photo-détecteurs

fonctionnant en coincidence afin d’éliminer le bruit de fond du signal (Figure A.1-2).
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Figure A .1-2 : Schéma de principe d’un compteur a scintillation liquide (Cassette, 2004)
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Annexe B. Calcul de paramétres utilisés dans TOCATTA-y

B1. Calcul de I’évapotranspiration potentielle (ETP)

Parmi les différents modeéles d’évapotranspiration existants, le modéle de Penman-Monteith est retenu
(Renard, 2014) car ce dernier se base sur beaucoup de données météorologiques disponibles et précises
(échelle infra-horaire). La version développée utilisée dans cette étude (Allen et al., 2006) integre la
résistance aérodynamique et la résistance stomatique. Le principal avantage de cette équation réside dans

sa base physique, une calibration locale n’est donc pas nécessaire (Wang et al., 2012).

L’équation d’évapotranspiration d’Allen et al. (2006), utilisée dans cette étude, se présente comme

telle :

4.(R, = G) +p,.C,. (%)
a

Ap,. (A +7. (1 + %))

Avec : ET, ’évapotranspiration potentielle (mm.s"), R, les radiations nets au niveau de la surface du

ET, =

couvert végétal (J.m2.s"), G le flux de chaleur au sol (J.m™2.s™), ela pression de vapeur saturante (kPa),
e, la pression partielle de vapeur (kPa), e - e, le déficit de pression de vapeur saturante (kPa), A la pente
de la courbe pression de vapeur (kPa.°C™"), y la constante psychrométrique (kPa.°C™), r et ra sont les
résistances stomatiques et aérodynamiques (s.m™). r. décrit la résistance au flux de vapeur d'eau a
’échelle du couvert, calculée a partir de la conductance stomatique foliaire selon le modeéle de
Huntingford et al. (2015) tandis que r, est la résistance au transfert de vapeur de la surface a une certaine
hauteur de mesure (Riedo et al., 1998). p, et p, sont respectivement les masses volumiques de ’air et de
eau liquide (kg.m?). C, est la capacité de chaleur volumique de Uair humide (J.kg".°C™"). La chaleur
latente de vaporisation A représente |’énergie thermique nécessaire pour transformer 1 kg d’eau bouillante

en vapeur.
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B2. Mesure de ’indice de surface foliaire

Ce programme Matlab, développé dans le cadre de cette étude, permet de calculer la surface d’un objet

plat non blanc par calcul du nombre de pixel coloré de la photocopie de l’objet étudié. Le code développé

est présent ci-dessous.

clear all
close all

chemin=('0:\SERIS\LRC\Temp\Hugo\LATI") ;
nom_image blanc=('feuilleblanche.jpg'");
% nom_image=('lOpence.jpg');

param noir=255; % aux couleurs a enlever
nom_ image=('postit.jpg');
cd (chemin)

o)

% Calcul pourcentage de noir d'une feuille blanche
image blanc=imread(nom_ image blanc);

image nb blanc=rgb2gray(image blanc);

taille image blanc=size (image nb blanc);

[noire blanc,h blanc]=find(image nb blanc<255);

pourcent noir blanc=((length(noire blanc))/(taille image blanc(l,1)*(taille imag

e blanc(1,2))))*100

% Calcul pourcentage de noir de 1'image voulue
image=imread (nom_image) ;

image nb=rgb2gray (image) ;

imshow (image_ nb)

taille image=size (image nb);
[noire,h]=find(image nb<param noir);

pourcent noir=(((length(noire))/(taille image(1,1)*(taille image(1,2))))*100) -

pourcent noir blanc
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B3. Traitements des données obtenues par la méthode d’Eddy Correlation
Ces routines Fortran, développées par Pierre Damay (Damay, 2010), sont utilisées pour reconstruire les

données expérimentales obtenues par la méthode d’Eddy Correlation et convertir ces données en binaires.
B.3.1 Reconstruction des données expérimentales
! BeforeEdiReSonic.f90 version 3.0
! By Pierre DAMAY
! R e I I b b b b b b b b b b b b b b b b b b b b b I 2 b b b b b b I b 2 b b b b b b I b b b b b b b b I b b b b b b b b b b b b b b b b a2 4
! PROGRAM: BeforeEdiResonic

! PUR
(BRI i I b I b b I b S b e I S S b S b S b I S b I b b I S b I 2 b S b I b S b e S b S b I S b S b I S b I S b I Sb b I 2b b S 2 S 4

program BeforeEdiResonic

! Variables

implicit none
character*2 secV,minuteV, heureV, secT
character*80 Repertoire, NomFichier,NomFic
character*100 ligne,ligne2
character*21 DateHeure !21 caracteres suprimmés correspondants a date. le
22éme est le signe + ou - de U
character*9 temps

integer centsecVoulue, heureVoulue,minuteVoulue, secVoulue, debug,
count, countfalse
integer jour,mois, annee, ilong, i, heure,minute, sec,

sectemp, centsec, centsecdep, k, j,1,CfausseVal, CbonneVal, temp, nombre Cnc

real*4 wu,v,w,wtemp,t,cl,c2, increm, FreqVoulue,epsilon,Err,donnetemp (6),
utestmax, utestmin, vtestmax, vtestmin, wtestmax, wtestmin, ttestmax, ttestmin

! Body of BeforeEdiResonic
epsilon = 0.1

FregVoulue = 10

Ixxx> debug >1 affiche les temps mesurés par le fichier et les temps
recalés dans le fichier crée .txt

Ixxx> debug = -1 affiche les valeurs abérantes dans les fichiers .txt

Ixxx> debug = 0 aucune informations supplémentaires dans les fichiers .txt

debug =
12999000000000000000000000000000000000000000000000000000000000000000001]02000000000
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!ENTRER ICI LE NOMBRE DE VOIE D'ACQUISITION DU SONIC 0, 1 ou 2

nombre Cnc = 2

| Ak kA A A A A A A A A A A A A A A A A A A A A A A A A A A A A A A A A A A AAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAA A A AR AR, KK

090900000000

Repertoire='D:\Data-fortran\"'
if (nombre Cnc .EQ. 0) then
print*, "ATTENTION, Cl et C2 MISES A ZERO!!'
endif
if (nombre Cnc .EQ. 1) then
print*, "ATTENTION, C2 MISE A ZERO!!'

endif

NomFichier=trim (Repertoire)//'sonic'
open (13, file=NomFichier, form='formatted', status="unknown')

read (13,5)1ligne

count = 0
centsecdep = 100
'write (*, *)centsecdep

secT= ligne(18:19)

read (secT,4) secTemp

write(*,*) 'l',sectemp

Do while (abs (Err) .LT. epsilon) ! (count .LT. 10)

read(13,5) ligne
secV= ligne(18:19)
read(secv,4) secVoulue

lwrite(*,*)'2'", secVoulue
Err = SecVoulue - SecTemp

'write(*,*) Err
centsecdep = centsecdep-10

'write (*,*) centsecdep
SecTemp = SecVoulue
count = count + 1

End do
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close

If (count .GT. 10 ) then
centsecdep = 0
endif

(13)

NomFichier=trim (Repertoire)//'sonic'

open (13, file=NomFichier, form='formatted', status="'unknown"')

read (13,5)1ligne
ilong =len(ligne)

ligne2 = ligne(len (dateheure) :ilong)

do 1i=1,ilong
if (ligne(i:i).eq.':') ligne(i:i)="_"
if (ligne(i:i).eq.'/'") ligne(i:i)="'_"
if (ligne(i:i).eq.' ') ligne(i:i)="'_"
if (ligne(i:i).eq.'.') ligne(i:i)="'_"

enddo

read (ligne, 555) DateHeure

write (*,*) DateHeure

secV

ligne (18:19)
read (secV,4) secVoulue

minuteV = ligne(15:16)

read (minuteV, 4) minuteVoulue

heureV = ligne (12:13)
read (heureV, 4) heureVoulue

write(*,*) heureVoulue, minuteVoulue, secVoulue, centsecdep

do 1i=1,ilong

if (ligne2(i:i).eq.',"') ligne2(i:i)='"."
enddo
if (nombre Cnc .EQ. 0) then
read(ligne2,*) u,v,w,t
cl =0
c2 =0

endif

if (nombre Cnc .EQ. 1) then
read(ligne2,*) u,v,w,t,cl

c2 =0
endif

if (nombre Cnc .EQ. 2) then
read(ligne2,*) u,v,w,t,cl,c2

endif

donnetemp (1) = u
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donnetemp (2)
donnetemp (3)
donnetemp (4) = t
donnetemp (5) = cl
donnetemp (6) = c2

close (13)

open (13, file=NomFichier, form="'formatted', status="'unknown"')

NomFichier=trim(Repertoire)//trim(dateheure)//'TwinCnC.txt"'
open(l4,file=NomFichier, form="'formatted', status="'unknown')

NomFichier=trim (Repertoire)//'binair'//trim(dateheure)//'TwinCncC'
open (15, file=NomFichier, form='binary', status='unknown')

NomFichier=trim (Repertoire)//trim(dateheure)//'TwinCnCRapportErreur.txt'
open (16, file=NomFichier, form='formatted', status="'unknown')

FregVoulue = 10
increm = (1/FreqgVoulue)*100

sec = secvoulue+tl

CfausseVal = 0
CBonneVal = 0

k= 0
J=0
countfalse=0
do while (eof(13) .EQ. .FALSE.)! (j .NE.
read(13,5) ligne
J=j+1
! write(*,*) ligne
do 1i=1, ilong
if (ligne(i:i).eqg.',') ligne(i:
if (ligne(i:i).eqg.':') ligne(i:
if (ligne(i:i).eqg.'/') ligne (i:

enddo

temps = ligne(12:23)

sectemp = sec

'write (*,*) temps

read (temps, 6) heure, minute, sec
'write (*,*) centsecdep
centsecdep + (k*incre

centsecVoulue =

'write (*,*) centsecdep
lwrite (*,*) centsecVoulue

if (centsecVoulue

.GT. 99) then

centsecVoulue = centsecVoulue -

secVoulue

secVoulue + 1

centsecdep =0

end if

if (secVoulue .GT. 59) then

secVoulue

secVoulue-60

10 )

m)

100
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minuteVoulue = minuteVoulue+l
end if

if (minuteVoulue .GT. 59) then
minuteVoulue = minuteVoulue - 60
heurevoulue = heureVoulue + 1
end if

ilong =len(trim(ligne))

ligne = ligne(len(dateheure) :ilong)

centsec = centsecVoulue

If ( sec .NE. secVoulue) then
centsec = 0

End if

Err =( (heure) *360000+ (minute) *6000+ (sec) *100+centsec) -
( (heurevoulue) *360000+ (minutevoulue) *6000+ (secvoulue) *100+centsecvoulue)
lwrite (14, *) Err

If(((Err >=increm/2))) then

do 1=1, Err/increm
Err =((heure)*360000+ (minute)*6000+ (sec)*100+centsec) -
( (heurevoulue) *360000+ (minutevoulue) *6000+ (secvoulue) *100+centsecvoulue)

if (Err .LT. increm) then
Err = increm
End if

if (debug .GT. 1) then

write (14, *) 'temps
errrrr',heure, 'h',minute, 'min', sec, centsec
write (14, *) 'temps voulue', heurevVoulue, 'h',
minuteVoulue, 'min', secVoulue, centsecVoulue
end if

write (14, 666)heurevVoulue, minuteVoulue, secVoulue,
centsecVoulue,u,v,w,t,cl,c2
write(15) wu,v,w,t,cl,c2
k=k+1
CfausseVal = CfausseVal + 1

centsecVoulue centsecVoulue+ increm

if (centsecVoulue .GT. 99) then

centsecVoulue = centsecVoulue - 100
secVoulue = secVoulue+l
k=0
centsecdep = 0
end if
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if (secVoulue .GT. 59) then

secVoulue = secVoulue-60
minuteVoulue = minuteVoulue+1l
end if

if (minuteVoulue .GT. 59) then

minuteVoulue = minuteVoulue-60
heurevoulue = heureVoulue + 1
end if
Err = ((heure)*360000+ (minute)*6000+ (sec)*100+centsec)

( (heurevoulue) *360000+ (minutevoulue) *6000+ (secvoulue) *100+centsecvoulue)

if (debug .GT. 2) then
write(14,*) '1', 1
write(14,*) 'kl', k
write (14, *) 'temps3', temps
write (14, *)
( (heure) *360000+ (minute) *6000+ (sec) *100+centsec)

write (14,%*)

( (heurevoulue) *360000+ (minutevoulue) *6000+ (secvoulue) *100+centsecvoulue)
write (14, *) Err
write (14, *) 'nb val corr' , Cfausseval

end if
End do
End if
Err =( (heure) *360000+ (minute) *6000+ (sec) *100+centsec)
( (heurevoulue) *360000+ (minutevoulue) *6000+ (secvoulue) *100+centsecvoulue)
lwrite (14, *) Err
If( (abs (Err) .LT. (increm/2))) then

'print*,'2',u,v,w,t,cl
if (nombre Cnc .EQ. 0) then
read(ligne, *) u,v,w,t
cl =0
c2 =0
endif

if (nombre Cnc .EQ. 1) then
read(ligne, *) u,v,w,t,cl
c2 =0

endif

if (nombre Cnc .EQ. 2) then
read(ligne, *) u,v,w,t,cl,c2

endif

lprint*, 'wl',u,v,w,t,cl
!print*, 'test',utest, vtest, wtest, ttest
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utestmax= 10
vtestmax= 10
wtestmax= 5

ttestmax = 50

utestmin= -10
vtestmin= -10
wtestmin= -5

ttestmin = -10

'print*, 'wl',u,v,w,t,cl

if ((u .GT. utestmax ).or. (v .GT.vtestmax) .or. (w .GT.
wtestmax) .or. (T .GT. ttestmax) .or. (u .LT. utestmin ).or. (v .LT.vtestmin)
.or. (w .LT. wtestmin) .or. (T .LT. ttestmin)) then

if (debug .EQ. -1) then

Write(l4,*) Thkdkhhkkkkxkx*k l K’k khk Kk Kk Kk kKKK

write (14, *) 'valeurs aberrantes du sonic'

write (14,666)heureVoulue, minuteVoulue, secVoulue,
centsecVoulue,u,v,w,t,cl,c2

write(14,*) 'Valeur Test supérieur'

write (14,666)heurevVoulue, minuteVoulue, secVoulue,
centsecVoulue, utestmax, vtestmax, wtestmax, ttestmax, cl, c2

write (14, *) 'Valeur Test inférieur'

write (14,666)heureVoulue, minuteVoulue, secVoulue,
centsecVoulue,utestmin, vtestmin, wtestmin, ttestmin, cl, c2

Write(l4,*) Thkdhhkkxkkxk*k 2 *khkkhk Kk Kk Kk kKKK

end if

u = donnetemp (1)
v = donnetemp (2)
W donnetemp (3)
t = donnetemp (4)

countfalse = countfalse + 1
CfausseVal CfausseVal+l
CbonneVal = CbonneVal - 1

endif

donnetemp
donnetemp
donnetemp
donnetemp

Il
4= <

(1)
(2)
(3)
(4)
'xxx> debugage affiche les temps mesurés par le fichier et les temps

recalés dans le fichier crée .txt

if (debug .GT.1l) then

write (14, *) 'temps
echant', heure, 'h',minute, 'min', sec, centsecvoulue
write (14, *) 'temps voulue', heureVoulue, 'h', minuteVoulue, 'min', secVoulue,
centsecVoulue

end if
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!===> ecriture dans les fichiers crées

voulues

write(14,666)heurevVoulue,

centsecVoulue,u,v,w,t,cl,c2

write(15) wu,v,w,t,cl,c2
k=k+1

CbonneVal = CbonneVal +1
if (debug .GT. 2 ) then

write (14, *) 'nb val bonne'
write (14,*)"
end if

donnetemp
donnetemp
donnetemp
donnetemp
donnetemp
donnetemp

End if
End do
write (*,*) 'nombre de valeurs aberrantes'
write (*,*) 'fini'
write(*,*)' nombre de valeurs corrigees :',
write (*,*)' nombre de valeurs Totales HAR
write(*,*)"' Pourcentage d
(loO*CfausseVal)/(CbonneVal+CfausseVal)

(100*CfausseVal)

write(l6,*
write (16, *

) 'nombre de valeurs aberrantes'

) nombre de valeurs corrigees :'
write(16,*) ' nombre de valeurs Totales H
write (16, *)" Pourcentage d

/ (CbonneVal+CfausseVal)

A}

close (13)
close (14)

close (15)
close (106)

666

6

555

5
4

end

format (

format (4

format (

format (A
format (I)

program BeforeEdiResonic

41, 6F)

I)
Al9)
)

B.3.2Conversion des données en binaire (routine Fortran).

BeforeEdiReSonic.f90 version 3.0

By Pierre DAMAY

nb erreur sonic' ,

(binaire et .txt) des valeurs

minuteVoulue, secVoulue,

, CbonneVal
countfalse

countfalse

CfausseVal
CbonneVal+CfausseVal
erreur ',

countfalse
CfausseVal
CbonneVal+CfausseVal

erreur ',
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!****************************************************************************
!

! PROGRAM: BeforeEdiResonic

!

!  PURPOSE: Entry point for the console application.

|

| Ak kA A A A A A A A A A A A A A A A A A A A A A A A A A A A A A A A A A A A A A A A A A A A AAAAAAAAAAAA A AR AR AR A A AR A AR A K K

program goodDateSonic

! Variables

implicit none
character*2 secV,minuteV, heureV, secT
character*80 Repertoire, NomFichier,NomFic
character*110 ligne
character*19 DateHeure
character*2 date
character*9 temps

integer centsecVoulue, heureVoulue, minuteVoulue, secVoulue, debug, count,
lignelong
integer jour,mois, annee, ilong, i, heure,minute, sec,

sectemp, centsec, centsecdep, k,j,1,CfausseVal, CbonneVval, temp
real*4 u,v,w,wtemp,t,cl,c2, increm, FreqVoulue,epsilon,Err,donnetemp (6)

! Body of BeforeEdiResonic
epsilon = 0.001

FregVoulue = 10

Repertoire='D:\Data-fortran\"

!===> Quverture du fichier appelé 'sonic'
NomFichier=trim(Repertoire)//'sonic'
open (13, file=NomFichier, form='formatted', status="'unknown')

!===> Lecture de la premiere ligne du fichier 'sonic'
read(13,5) ligne

!===> écrase la premiére ligne en cas d'en-téte
read (13,5)1ligne

!===> Mesure de la longueure de la ligne
ilong =len(ligne)

!===> Test enlevant les espaces inutiles entre la date est les heures
If (ligne(11:13) .eqg."’ ') then
ligne (1:100) = (ligne(1:11) // 1ligne(14:21) //
(ligne (28:100)))

end if
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!===> Boucle mettant des underscores a la place des :,/, , et . de la ligne

do 1i=1,ilong

if (ligne(i:i).eq.':') ligne(i:i)="_"
if (ligne(i:i).eq.'/") ligne(i:i)="_"
if (ligne(i:i).eq.' ') ligne(i:i)="_"
if (ligne(i:i).eq.'.') ligne(i:i)=" "

enddo
!===> lecture des 19 premiers caracteres de la 1ligne (format en 555) et
affectation a la variable DateHeure

read (ligne, 555) DateHeure
!===> affichage de DateHeure a 1l'écran

'write(*,*) ligne(11:13)

write(*,*) DateHeure

!===> fin du repérage de l'heure initial du fichier
close (13)

!===> réouverture du fichier sonic pour commencer a lire deés la premiere ligne
open (13, file=NomFichier, form="'formatted', status="'unknown')

!===> ouverture et création du fichier corrigé en .txt
NomFichier=trim(Repertoire)//trim(dateheure)//'sonic.txt'
open (14, file=NomFichier, form='formatted', status="'unknown')

!===> ouverture et création du fichier corrigé du jours suivant

NomFichier=trim (Repertoire)//'1 jour
+'//dateheure(1:10)//' 00 00 OOsonic.txt'

open (15, file=NomFichier, form='formatted', status="'unknown"')

!===> écrase la premiére ligne en cas d'en-téte
read(13,5) ligne

!===> Boucle lisant toutes les lignes du fichier 'sonic' et qui créer un nouveau
fichier lorsqu'on change de jour
do while (eof(13) .EQ. .FALSE.)
read(13,5) ligne

lignelong = len(ligne)
date = ligne(1:2)

If (date == DateHeure(l:2) )then
If (ligne(11:13).eq."’ ') then
ligne(1:100) = (ligne(1:11) // 1ligne(14:21) //
(ligne (28:100)))
end if

write(14,5)1ligne

else
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'Tf (p .LT. 11) then

'Tf (ligne(11:13) .eq."’ ') then
! ligne (1:100) = (ligne(1:11) // ligne(14:19)
// ligne(24:27) // (ligne (28:100)))
lend if
'write (15,5) ligne(1:10)//"
00:00:00'//1ligne(11:1long)
lelse
If (ligne(11:13) .eq."’ ') then
ligne (1:100) = (ligne(1:11) // 1ligne(14:21) //
(ligne (28:100)))
end if

write(15,5)1ligne

lend if
end if
end do
write (*,*) 'fini'
close (13)
close (14)
close (15)

666 format (41, 6F)
[ format (41)
555 format (A19)
1555 format (A24)

55 format (A8)
5 format (A)
4 format (I)

end program goodDateSonic

B4. Reconstruction des données de HT et HTO au niveau de la plateforme technique IRSN - La Hague
(Maro et al., 2017).

Comme le précise I’étude de Maro et al., 2017, les concentrations atmosphériques horaires de HT et HTO
peuvent étre reconstruites au niveau de la plateforme expérimentale IRSN-La Hague selon les

concentrations de ®°Kr et des directions de vent.
B.4.1 Calcul de la concentration atmosphérique horaire de HT

Les concentrations atmosphériques de HT (mesurées a intervalles mensuels) peuvent étre déduites de ®Kr.
En effet, HT et ®Kr sont libérés de maniére concomitante et uniquement par les deux piles de décharge
principales des usines UP2-800 et UP3. Ainsi, l'activité de ®*Kr qui est mesurée (en utilisant un compteur
proportionnel LB111, Berthold) a intervalles horaires sur la plateforme technique est utilisée pour réduire

les concentrations d'activité HT mensuelles a une heure-heure horaire.
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Les concentrations atmosphériques horaires de HT sont calculées comme suit :

C,,(HT),,

C.(HT)h, = C,(Kr)h, X ———
c( )t m( )t Cm(Kr)m

Ou:
- C.(HT)h, : concentration atmosphérique horaire HT a l'instant t (Bq.m?) ;
- C,(KD)h, : concentration atmosphérique horaire mesurée de ®Kr a Uinstant t (Bq.m?) ;

- C,(HT)m : concentration atmosphérique HT mesurée mensuellement (Bq.m?) ;

- C,(Kr)m : concentration atmosphérique ¥Kr mesurée mensuellement (Bq.m?).

B.4.2 Calcul de la concentration atmosphérique horaire de HTO

HTO est libéré dans l'atmospheére principalement par les piles de décharge principales des usines UP2-800
et UP3 et en partie par les piles secondaires (Figure 1.19), de sorte que deux ensembles d'équations
différentes sont nécessaires pour déduire l'activité de HTO a un pas de temps horaire. Les concentrations
atmosphériques horaires de HTO au niveau de la plateforme technique résultant des principales émissions

(des piles de décharge UP2-800 et UP3) sont calculées comme suit :

R(HTO, )m

C.(HTOy)h, = C.(HT)hy X ————
c( M) t c( ) t R(HT)I‘I‘I

Ou:
- C.(HTOp)h,: concentration atmosphérique HTO calculée au pas de temps horaire provenant des
émissaires principaux a ’instant t (Bq m™) ;
- C.(HD)h.: concentration atmosphérique HT calculée au pas de temps horaire provenant des
émissaires principaux a ’instant t (Bq m™) ;
- R(HTOy)m:émissions mensuelles de HTO depuis les usines UP2-800 et UP3 (Bq) ;
- R(HT)m: émissions mensuelles de HT depuis les usines UP2-800 et UP3 (Bq).

Les concentrations atmosphériques HTO horaire au niveau de la plateforme technique résultant des
émissions secondaires (des piles de décharge D ', STE2 et STE3, dans le méme secteur angulaire prenant en
compte les fluctuations de direction du vent de 20°) sont calculées comme expliqué dans les deux cas

suivants :

Cas 1, si C.(HTOy)48h > C,,(HT0)48h alors :

R(HTOp)m

Ce(HTOh, = Co(HTOp)he = Co(HT)hy X —prrs =

ou:
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- C.(HTOy)48h : concentration atmosphérique moyenne sur 48 h de HTO calculé, provenant des
émissaires principaux (Bq.m?) ;
- C,,(HT0)48h : concentration atmosphérique moyenne sur 48 h de HT mesuré (Bq.m™) ;

- C.(HTO)h, : concentration atmosphérique horaire de HTO calculé a 'instant t (Bq.m™).

Ce cas, bien que rare, peut étre rencontré si le panache avait été présent au-dessus de l'herbe sur la
plateforme technique alors que l'eau était recueillie en chauffant le piége a froid du condenseur H3R7000.
En effet, pendant une phase d'échantillonnage d'une heure, la phase de condensation du piege a froid dure
55 minutes et la phase de récupération deau dure 5 minutes. Cela pourrait entrainer une perte

d'informations qui est néanmoins prise en compte dans le calcul.

Cas 2, si C.(HTOy)48h < C,,(HTO)48h alors :

C.(HTOs)48h = C,,(HT0)48h — C.(HTOy)48h

fc
Cc(HTOg)h, = C.(HTO5)48h X 48 X —<5—
2 fe,
Ou :
- C.(HTO4)48h : concentration atmosphérique calculée HTO, moyennée sur 48 h, provenant des
émissaires secondaires (Bq.m™);
- C.(HTOg)h; : concentration atmosphérique horaire calculée de HTO provenant des émissaires
secondaires (Bq.m™);
- fc, : facteur de pondération de la concentration atmosphérique de HTO a un instant t, en prenant

des valeurs issues d’une loi gaussienne avec une moyenne de 213° et un écart-type de 15°.

La concentration atmosphérique horaire de HTO, en prenant en compte l’ensemble des cheminées

rejetant du tritium dans [’atmosphére, est donc :
C.(HTO)h, = C.(HTOp)h, + C.(HTOg)h,
B.4.3 Calcul de la concentration horaire de HTO dans [’eau de pluie

La concentration horaire de HTO dans l'eau de pluie est déduite a la fois de la concentration
atmosphérique de HTO et de Uintensité des précipitations. Le calcul prend en compte les deux paramétres
lors du calcul du facteur de pondération.

fpt Zrll Ipt

X
Z‘;S fpt IP'[

C.(HTOR)h, = C,,(HTOg)48h x

Oou:

- C.(HTOg)h, : concentration horaire calculée de HTO dans ’eau de pluie a 'instant t (Bq.L™") ;

- C,,(HTOR)48h : concentration de HTO mesurée dans ’eau de pluie, moyennée sur 48 h (Bq.L™") ;
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- fp, : facteur de pondération de la concentration en HTO dans l’eau de pluie a un instant t, obtenu
en multipliant la concentration atmosphérique horaire de HTO (Bq.m?) avec lintensité de
précipitation (mm.h™") ;

- IP, : intensité de précipitation (mm h™') pour un nombre n de précipitations.
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Annexe C.
C1. Appendix 1 (Renard et al., 2017)

Données expérimentales complémentaires

Activity values obtained for OBT in a hydroponic culture, in Bq.kg™'. Experiment numbers refer to the

experiments described in Table 111.13, Table Ill.14, Table Ill.15 (main text).

Table C.1 Activity values obtained for OBT in a hydroponic culture, in Bq.kg™'. Experiment numbers refer to the

experiments described in Table I1l.13, Table Ill.14 and Table Ill.15 (main text).

Hydroponic experiment

OBT measured in Leaf

OBT measured in Seed

OBT measured in Root

No. [Ba.kgow'] [Ba.kgow '] [Ba.kgow ]
1 0.8+0.8 0.6+0.3 <1
2 6.6+1.8 4.8+05 A
3 6.2+1.1 4.8+05 58+27
4 3.8+0.9 3404 59127
5 39+138 - -
6 126+£1.2 10.6 £ 0.7 -

*The symbol "-" means that there is no data available.
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C2. Appendix 2 (Renard et al., 2017)

Comparison of modelled OBT activity and measured OBT activity. Each line represents OBT activity

modelled for a given compartment, over a simulation period of 22 days. Each black square represents a

OBT measurement, with the related measurement uncertainty, corrected for rehydration.
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Figure C.2 Comparison of modelled OBT activity and measured OBT activity. Each line represents OBT activity

modelled for a given compartment, over a simulation period of 22 days. Each black square represents a OBT

measurement, with the related measurement uncertainty, corrected for rehydration.
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ABSTRACT

In the context of accidental or chronic releases from nuclear installations to the environment, it is
important to predict the future of radionuclides, particularly at the grassland scale, the first link in
the human food chain. The IRSN and EDF are developing a simulation platform for the transfer of
radionuclides in the environment, called SYMBIOSE, in order to estimate the dose received by
humans. Tritium is an example of a radionuclide released into the environment by nuclear
installations, whose behavior is particularly difficult to predict because of its high mobility and its
biological affinity depending on the chemical form considered. The TOCATTA-y model,
implemented in the SYMBIOSE platform, is dedicated, among other things, to the transfer of tritium
within a grassland ecosystem. The main objective of this thesis is to improve and evaluate the
TOCATTA-y model from experiments carried out in situ at the technical platform IRSN La Hague
and in laboratory, by studying and quantifying the transfers of tritium within a grassland
ecosystem, as well as the associated residual uncertainties.

RESUME

Lors des rejets accidentels ou chroniques des installations nucléaires vers l'environnement, il est
important de prédire le devenir des radionucléides dans I’environnement, en particulier a l'échelle
de la prairie qui constitue un des maillons de la chaine alimentaire. L’IRSN et EDF développent une
plateforme de simulation pour le transfert de radionucléides dans lenvironnement, appelée
SYMBIOSE, afin d'estimer la dose recue par ’homme. Le tritium est un exemple de radionucléide
rejeté dans Uenvironnement par les installations nucléaires, dont le comportement est
particuliéerement difficile a prédire en raison de sa grande mobilité et de son affinité biologique
selon la forme chimique considérée. Le modéle TOCATTA-y, mis en ceuvre dans la plateforme
SYMBIOSE, est dédié, entre autres, aux transferts du tritium au sein d’un écosystéeme prairial.
L'objectif principal de la thése est daméliorer et dévaluer le modéle TOCATTA-y a partir
d’expériences réalisées in situ a la plateforme technique IRSN La Hague et en laboratoire, en
étudiant et en quantifiant les transferts de tritium au sein d’un écosystéme prairial, ainsi que les
incertitudes rémanentes associées.



