OCEANOLOGICA ACTA 1987 - VOL. 10 - N° 1

Aérosols
Eléments-traces
Analyse par correspondance

Aé rO S O 1 S C 6 tiers ' Distribution granulomfittrticc)l;:iel
dans le nord de la Manche Tosce Soment

Correspondence analysis
Size distribution
Coastal

P. FLAMENT, A. LEPRETRE, S. NOEL
Laboratoire de Chimie Analytique et Marine, C8, Université des Sciences et Techniques
de Lille, 59655 Villeneuve-d’Ascq Cedex, France.

Regu le 3/3/86, révisé le 12/6/86, accepté le 9/7/86.

RESUME Dix-huit prélévements d’aérosols ont été effectués en Manche Nord, soit en bordure
de mer, soit 4 quelques milles au large, 4 I'aide d’un impacteur a cascade (5 étages).
L’ensemble des données (concentrations de 8 éléments répartis en 6 classes granulomé-
triques successives) est exploité par analyse factorielle des correspondances. Celle-ci
permet de mettre en évidence de larges déformations dans les spectres granulométriques
pour les éléments traceurs marin et terrestre (Na et Al). En opposition, les métaux
résultant d’activité anthropique (Fe, Pb, Zn, Mn), ont des comportements beaucoup
plus typés. Parmi ceux-ci, la présence du manganése sur le site parait étre indépendante
de celle des autres métaux et imputable 4 une seule source. Pb, Fe, Zn et cuivre fin sont
au contraire principalement liés a une autre source d’émission (région dunkerquoise). Il
semble cependant que, pour le fer, qui se distingue dans les plans factoriels principaux
de I'ensemble plomb-zinc, les émissions moins intenses mais plus proches du site
portuaire de Boulogne soient suffisantes pour perturber la distribution granulométrique
de la source dunkerquoise. Enfin les modalités les plus grosses du cuivre paraissent
étre les seules parmi les métaux traces étudiés a se retrouver associées a des vents
d’origine marine. En additionnant par élément les concentrations trouvées sur chaque
étage, il apparait que les abondances (ainsi que les enrichissements normés a I’alumi-
nium) sont conformes aux données bibliographiques — exception faite pour le manga-
nése —, et témoignent ainsi d’une relative stabilité spatio-temporelle de la charge
particulaire des basses couches de I'atmosphére dans cette partie de I'Europe. Une
approche du profil granulométrique de chaque élément permet de corroborer le modéle
de Whitby — a savoir un diamétre aérodynamique équivalent supérieur a 2 um pour
le mode « grosses particules » des aérosols générés mécaniquement (Na: 2,88 um;
Al: 2,72 um) et une taille comprise entre 0,1 et 2 pum pour le mode « accumulation »
pour les éléments a caractére atmophile (Pb : 0,65 pm; Cd : 1,15 ym; Cu: 1,48 pm;
Zn : 1,74 pm).

Oceanol. Acta, 1987, 10, 1, 49-61.

ABSTRACT Coastal aerosols in Northern Channel

Fighteen aerosol samples were collected in the Northern Channel, either on the
seashore (Wimereux) or 5 km offshore (baie d’Ambleteuse), which a cascade impactor
(5 stages). All data points (elemental concentrations of 8 trace elements in 6 successive
size ranges for each sample) were processed by correspondence analysis. The results
of the statistical treatment show large distortions in the granulometric profiles of
elements having a marine or a wind—eroded soil origin (respectively Na and Al). On
the other hand, anthropogenically-generated aerosol particles (Fe, Pb, Zn, Mn, Cu)
have typical behaviours. In this group, the atmospheric input of Mn appears to be
independent of those of other trace elements and may be attributed to a single emission
source. Pb, Fe, Zn and small Cu particles are mainly related to another emission
point (Dunkerque). In the hyperplane formed by the principal factors of the analysis,
Fe size categories are set slightly apart from the Zn and Pb pole, suggesting a second
weaker emission point (Boulogne) for this trace metal. Lastly, among the elements
studied, coarse copper appears to stand apart in that it is associated with wind
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directions within a marine sector. Total elemental concentrations and enrichments are
compared with literature data. Except for Mn, which can be used as a local aerosol
tracer, the values are similar in magnitude to those observed by other authors, and
reflect a state of homogeneity in time and space in the lowest tropospheric layers in
this part of Europe. The study of size distributions for each element agree with
Whitby’s model: equivalent aerodynamic - diameters are>2 pm for mechanically-
generated particles (Na: 2.88 pm; Al: 2.72 um) and included between 0.1 and 2 pm in
the accumulation mode for elements which have an atmophile character (Pb: 0.65 pm;
Cd: 1.15 pm; Cu: 1.48 pm; Zn: 1.74 pum).

Oceanol. Acta, 1987, 10, 1, 49-61.

INTRODUCTION

Il est connu que les aérosols ont leur source soit dans
les réactions de conversion gaz-particules, soit aux fron-
ticres du réservoir atmosphérique. Ils paraissent étre,
pour les écosystémes marins, des vecteurs importants

de métaux-traces issus, pour I'essentiel, des poussiéres

résultant de I'érosion des sols et des apports anthropi-
ques. Buat-Ménard et Chesselet (1979) ont ainsi mis
en évidence en Atlantique Nord une corrélation étroite
entre les facteurs d’enrichissement en métaux-traces des
aérosols et ceux des eaux intermédiaires ou profondes
de I'océan.

Ainsi la charge atmosphérique particulaire, compte
tenu des transformations complexes subies lors de son
arrivée dans la microcouche (dissolution partielle, cap-
ture par les particules biogéniques, puis accumulation,
chélation, adsorption...) donne-t-elle naissance a un flux
de particules migrant des eaux de surface vers le sédi-
ment, les métaux-traces étant fixés par la matiére orga-
nique particulaire ou par les matériaux détritiques (alu-
mino silicate, hydroxyde ou oxyde de fer...).

Les valeurs des flux atmosphériques de métaux-traces
constituent donc une donnée importante pour la
connaissance du milieu marin. Or on peut penser que
celles-ci seront soumises a une large variabilité : d’une
part, en dépit du brassage atmosphérique, la composi-
tion de l'aérosol est largement dépendante de I’environ-
nement local, d’autre part 'apport atmosphérique net
4 la mer est fonction de I'éloignement du continent.
Par ailleurs, pour le site particulier choisi dans ce
travail (zone cdtiére du nord de la France), la colonne
d’eau est peu profonde, bien brassée, et le sédiment
est susceptible de piéger rapidement le matériau en
suspension. Il nous a donc semblé intéressant de
connaitre I'apport atmosphérique local en métaux-
traces pour voir dans quelle mesure il pouvait étre
rendu responsable de la contamination observée pour le
sédiment. Cette contamination, décrite dans une étude
récente (L'Hopitault et al., 1983), semble généralisée
pour les métaux lourds (essentiellement Cu, Pb, et dans
un degré moindre Fe, Mn et Zn) dans la zone subtidale
eéloignée (1-10 km). Nous avons donc, dans un premier
temps, cherché a déterminer ’abondance élémentaire
et Penrichissement en métaux-traces dans I'aérosol
cotier et tenté de cerner 'origine de ces éléments.

MATERIEL ET METHODES

Des prélévements d’aérosols ont été effectués en Man-
che Nord entre avril 1982 et juin 1984. Les sites
d’échantillonnage ont été choisis, soit en bordure immé-
diate de mer 4 Wimereux, au nord de Boulogne (fig. 1),
soit en mer a environ 5 km des cotes au large de
Wimereux, dans la baie d’Ambleteuse (exception faite
du relevé 13 effectué au sud-ouest de Boulogne a la
méme distance des cdtes). Dix-huit échantillons de
matiére particulaire ont été recueillis a I'aide d’un
impacteur a cascade type Sierra 235 équipé de 5 étages
et d’un filtre d’arrét (considéré dans la suite de ce
travail comme étage n® 6). L’impacteur est placé sur
un mat 4 5 m au-dessus du sol ou du niveau de la mer
(3 m au-dessus du pont).

Le débit d’air aspiré est constant et égal a 68 m>.h™1.
Le volume total échantillonné est calculé a partir des
indications du rotamétre ¢t de la mesure du temps

Baie| d'AMBLETEUSE

1 Gresham 4 West Hinder
2 Leiston 5 Ostende
3 Petten 8 De Blankaert

Figure 1

Localisation des sites d’échantillonnage (Wimereux et baie d’Amble-
teuse). Les numéros entourés concernent des sites précédemment
étudiés (voir références bibliographiques).

Map showing locations of sampling sites (Wimereux and baie d’ Amble-
teuse). Surrounded numbers concern sites previously studied (see refe-
rences).
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d’expérience. Les diamétres aérodynamiques équiva-
lents de coupure D,,, correspondant i une efficacité
de récupération de 509, de particules sphériques de
densité 1 sont, pour le débit d’aspiration adopteé :
étage 1: 7,22 pm,

étage 2 : 3,00 pum,

étage 3 : 1,50 pum,

étage 4 : 0,93 um,

étage 5 : 0,49 pm.

Nous avons veillé, lors des prélévements, a4 ce que le
volume prélevé soit supérieur 4 250 m? afin d’avoir une
précision suffisante dans la détermination des concen-
trations en métaux-traces. Durant I’échantillonnage les
conditions météorologiques (et en particulier la direc-
tion du vent) devaient rester aussi stables que possible.
Enfin nous avons évité tout échantillonnage sous la
pluie ou immédiatement aprés une période pluvieuse.
La figure 2 rassemble pour chaque relevé la direction
de vent observée durant le prélévement ainsi que sa
force.

La méthode utilisée pour le traitement et I'analyse des
filtres s’inspire des procédés proposés par Baron (1977)
et Buat-Ménard (1979). Elle a été décrite par ailleurs
(Flament, 1985). Les filtres en fibres de cellulose
Whatmann n° 41 sont plongés durant 48 heures dans
une solution acide molaire (HCl + HNO;), puis rincés
deux fois par de I'eau ultra-pure « Milli-Q ». Ils sont
ensuite séchés, et conservés hermétiquement a I'abri de
la chaleur et de I'humidité. Les impacteurs 4 cascade
en aluminium anodisé sont aussi rincés abondamment
a I’eau ultra-pure puis séchés sous la hotte et transpor-
tés sous sachet de polyéthyléne jusqu’au point d’échan-
tillonnage. Les opérations de séchage, la pose des filtres
devant étre impactés et les différentes manipulations,
sont faites dans une hotte a flux laminaire. Enfin,
simultanément a la préparation et au montage des

Figure 2 6 ms - 18
- Directions et forces de vent observées pendant les relevés. Les numé- Sms-* @
ros entourés sont relatifs aux prélévements faits en baie d’Amble- -
teuse, exception faite de 13 réalisé en mer au sud-est de Boulogne. 2 ms-1 ‘ 16
Meteorological data (wind directions and wind speeds) obtained during 3ms - 15
samplings. Surrounded numbers concern samples collected offshore — ,
(baie d’' Ambleteuse) except for sample 13 collected to the south-west 3ms” 14
of Boulogne. 4
5ms @“
10 ms-1 12
-4
7 3 1"
o
2ms-*? 9
-1
3ms @
_ ¢4 ms-? 7
¢4 ms-? 6
-4
7 ms @
6 ms-* @
1 -
¢ ms 3
)
(Tms @
-
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360 OUEST 1éo 'EST o}

filtres, un blanc est traité et manipulé dans les mémes
conditions. Il sera conservé jusqu’au moment de ’ana-
lyse. L’attaque acide des échantillons est faite dans des
béchers en téflon par des acides suprapurs (mélange
HNO,/HF/HCI0, dans des proportions 6/2/1). Aprés
avoir été amené a siccité, le résidu est repris par de
I’eau ultrapure « Milli-Q ». Aprés un ajout de 100 pl
d’acide nitrique ultrapur le volume est complété a 50 ml
dans une fiole jaugée en polyéthyléne. Les concentra-
tions en métaux-traces sont déterminées par
spectrophotométrie ~ d’absorption  atomique sans
flamme (Perkin Elmer HGA 500), les échantillons étant
introduits a I'aide du passeur automatique AS 40. Les
métaux sodium et zinc ont été analysés en utilisant une
flamme air-acétyléne comme cellule d’atomisation. Les
résultats définitifs sont proposés, déduction faite du
blanc analytique.

L’exploitation statistique des données a été réalisée par
deux méthodes multidimensionnelles complémentaires :
e l'analyse factorielle des correspondances (Benzecri,
1973) notée par la suite AFC;

o la classification hiérarchique ascendante.

A cette fin, les valeurs expérimentales ont été traitées
sur micro-ordinateur (programmes AFC et Dist-Chi 2).

RESULTATS ET DISCUSSION

Origine des métaux-traces

Les mesures effectuées a I’aide des impacteurs a cascade
constituent une description multivariable de Iaérosol
cotier traduite par un ensemble de relevés (préléve-
ments) et un ensemble de variables (valeurs des concen-

trations a4 chaque ‘étage d’impaction pour chaque
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Tableau 1

Concentrations de métaux-traces exprimées en ng m™3 trouvées sur chaque étage d’impaction (de 1.pour les particules les plus grosses & 6 pour

les plus fmes) pour les 18 releves.

Les numéros entourés concernent les relevés effectués en mer, les autres ceux faits sur le littoral.

Cet ensemble de valeurs constitue la matrice o 18 x 48,

Trace element concentrations found on each impactor stage (from 1 for the largest particles to 6 for the smallest) for the 18 samples. All results are

in ng.m=3,

Surrounded numbers concern samples collected offshore (baie & Ambleteuse). Other samples were collected on the seashore (Wimereux). All these

data set up the 48 x 18 matrix (a).

O O3 ® s 1706

@ 1 12 @ 14 15 16 (@ 18

1 717,7 264,5 761,2 2400 2594 5146 6492 914
r 11854 4159 5457 1109,5 1377,2 7943 6408 262,7
@ 674,5 192,0 110,6 2952 4790 277,4 2440 117,5
533,5 2432 2873 2429 4154 2584 1740 88,6

|._ 638,3 584,8 1189 357 374 2160 1280 755
6 14757 2546 1732 0 0 6870 260,4 354

1 1590 270,0 404,7 1783 11,8 1490 1874 735

|_ . 582 6924 347,1 4429 5378 1739 4285 852
@, 1,4 4905 1794 6,7 0 2030 1864 229
0 1642 203,83 0 0 619 1628 256

|__ 0 159 291,9 0 0 434 83,7 658
6 0 3.3 3950 0 0 1493 1740 0

1 101,4 2138 251,0 19,9 0 832 1758 123
I_ 156,8 213,0 3356 457 22,8 1896 302,7 137
@ 1024 2493 197,6 348 4.1 101,3 147,7 12,1
97,1 322,7 2716 288 0,7 1188 2213 1861

|_ 943 1553 81,3 312 41 509 90,6 0
6 1939 400,5 2744 339 0 2948 3358 0

1 53 52 40 194 20 53 21 01
r 1,3 60 38 45 147- 30 59 42
@ 67 130 32 46 41 27 23 0
21 64 53 22 26 33 40 28

L 22 75 19 2,5 0 07 45 09
6 50 134 11,6 106 40 43 99 27

1 246 274 363 49 0 399 243 409
I— 256 77,2 440 0 0 3410 303 14,3
@ 37,0 62,9 387 0 0 1655 239 86
110,4 186,1 104.8 0 0 1127 69,1 14,6

L 369 1243 50,6 0 0 79 366 394
6 189,3 3853 161,3 0 0 197 1104 234

1 02 1,4 04 04 0 09 29 04

02 21 07 02 0 30 18 08

05 05 15 06 03 09 1,7 02

05 13 L6 0 0 06 21 1,

L_ 03 21 07 0 0 01 14 04
6 07 1,9 29 0 0 07 37 19

1 42 124 46 0 06 29 51 02
[— 10,3 276 136 06 1,4 202 156 35
1,6 303 140 23 34 150 170 04
37,7 1182 90,2 5,6 1,9 355 51,8 47

L_ 273 77,0 39,7 1,2 L0 147 369 14
6 790 290,1 1793 9,5 0 828 127,7 63

1 59 82 1108 05 1,6 62 3257 29
I_ 67 302 558 08 1,3 115 1554 22
@ 36 160 373 06 12 72 6,6 05
3,3 275 347 1.1 09 133 879 22

L_ 50 648 174 09 08 47 365 073
6 207 1260 107,0 50 51 255 1654 20

9251 172,2 3817

698,6 179,1 272,1 119,2 3363 139,52428,2

634,6 461,9 277,6 1500,0 4829 4094 111,2 3872 211,92601.1

46,3 1239 70,9

4149 1815 127.6 0 581 1009 267.2

46,4 776,66 662 3018 172,1 1055 609 478 1237 2053
30,7 990,7 248 396 17,4 299 319 239 284 347

0 400,1 157,6 44,5 147,0 38,9 57,6 144,7 1753 8326

82,0 50,7 687 0 865 1458 1803 933 2324 5,1
138,7 0 1106 18,8 88,1 1362 254 246,5 253,7 409,2
15,4 1,8 39,1 54 433 91,5 0 904 2539 2741
123 489 721 63,8 59,0 520 30,7 530 2553 1238
27,3 111,8 14,8 8,7 227 0 7,0 37,7 246,7 168.8

0 0 1743 0 1571 0 0 7,0 621,91593,2

69,1 4,1 53,0 6,7 930 909 487 1174 192,2 1674
84,0 2203 88,5 18,7 2189 149,0 489 2643 2743 1998
433 17,3 59,1 17,0 140,5 748 18,9 1284 199,7 1138
47,5 22,6 818 139 1319 657 338 1194 2502 116,4
242 47 408 261 1030 268 128 948 123,6 62,7
629 373 2674 143 4994 117,7 382 242,1 7273 4751

—

N
OVOWh AN =D

Y- N g o =)

)
=hOh oo

—-0
BRI

T b

,9 1,6 2,1 0,1 1,1 4,0 1,1 1,0 1,5 1,6
4 61 1,0 0,1 0 06 05 2,5 2,7 32
1 0,2 1,3 0 0 1,5 1,3 1,0 26 52
9 006 1,0 0 0 1,3 37 07 124 58
4 25 05 0 0 2 05 08 31 55
8 34 88 11,1 50 94 23 72 237 271
6 136 121 1,6 7,2 16,6 14 65 230 146
4 150 157 2,6 11,8 157 23 178 52,7 287

,2 30,8 55,0 06 106 43 32 104 522 142
2 208 209 0 142 146 57 134 1108 32,6
3 171 57 08 11,7 49 49 146 61,7 220
3 759 360 54 366 13,4 6,4 48,0 129,5 1899
2 07 0,1 0 0 01 1,1 0,1 0 55
1 1,1 0 0 0 01 02 01 0,1 0,9
9 2,9 0 0 01 0,1 0,2 0 02 02
4 27 0,1 0 02 01 03 01 32 14
6 2,4 0 0,1 06 05 02 04 03 08
5 14 01 0 04 04 5,2 2,4 1,0 24
1 06 03 0 0 30 1,6 30 24 04
1 1,1 0,2 0 1,8 6,1 49 10,2 5,9 1,7
4 1,2 0 0,3 L0 59 38 93 62 25
8 2,1 0,1 1,2 36 159 86 147 289 228
8 09 0,4 0,1 44 10,0 84 190 137 6,4
5 14,5 6,7 05 323 266 21,8 1043 2104 89,4
4 304 1516 31,5 158 10,3 8.4 1333 4,8 3397
4 463 221,7 584 340 123 69 31,2 7,7 4357
7 446 1212 335 245 6,5 9,7 221 3,3 2847
2 130,5 1582 541 21,1 74 12,1 1289 5.4 429,2
6 557 91,2 475 192 3,5 6,7 129,8 1,3 2137
7 2714 8070 1550 11L,3 21,3 145 3242 23,7 722,5

métal : tab. 1). En vue de déceler d’éventuelles liaisons
dans les origines des métaux-traces étudiés, nous avons
analysé les profils de concentration de chaque classe
granulométrique d’un métal sur I'ensemble des releves.
Inversement, nous avons comparé entre eux les profils
des relevés sur un ensemble de 48 concentrations
(8 métaux x 6 classes granulométriques). Si I'analyse
factorielle des correspondances (AFC) permet effective-
ment de mener a bien une telle étude, c’est-a-dire d’éta-
blir une correspondance entre les relevés d’une part,
entre les variables d’autre part, elle autorise en plus
une représentation simultanée relevé-variable (Benzecri,
1973),

Afin d’¢liminer les erreurs liées aux effets de perspective
inhérents & la projection sur un plan d’'un nuage multi-

dimensionnel, nous avons utilisé en paralléle 4 PAFC,
une technique de classification hiérarchique ascendante.
Nous avons adopté la distance du Chi 2 propre a 'AFC
et la technique du groupement flexible (Lance et al,
1967). Les groupements ainsi obtenus sont présentés
sous forme de dendrogramme. L’utilisation de ces deux
méthodes complémentaires apparait plus judicieux que
celle des techniques statistiques classiques pour extraire
le maximum d’informations pertinentes contenues dans
de grands tableaux de mesure.

La premiére analyse factoriclle a €té reéalisée sur le
tableau 1 (matrice o). L’histogramme des valeurs pro-
pres (fig. 3) montre que les 3 premiers axes extraient
une part importante de la variance (649;), ce qui
permet la représentation convenable des nuages
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Figure 3

Histogramme des valeurs propres de la matrice o (18 x 48).
Eigenvalue profiles of the 18 x 48 matrix ().

(18 releves et 48 variables) dans un espace a
3 dimensions. La projection de ces points sur le premier
plan factoriel est représentée figure 4. Leur répartition
dans I'espace des 3 premiers facteurs est visualisée sur
la figure 5 par une perspective oblique des nuages de
variables les plus typés. On remarque :

— une opposition nette suivant 'axe 1 entre le sodium
des aérosols marins et I'ensemble des autres métaux-
traces d’origine terrestre. De plus les nuages de sodium
d’une part, et d’aluminium traceur terrigéne d’autre
part, apparaissent orthogonaux et étirés. L’orthogona-

1ité illustre I'indépendance entre ces deux métaux. L’éti-
rement des nuages des modalités montre que les
spectres granulométriques pour le sodium et P’alumi-
nium sont sujets 4 de larges déformations inhérentes a
I'étendue des sources concernées et aux fluctuations
météorologiques;

— une opposition suivant I'axe 2 entre le pdle manga-
nése et le pdle comprenant le plomb, le zinc et dans
un degré moindre le fer. La compacité observée pour
ces différents nuages traduit 'origine localisée de ces
métaux typiques d’activités anthropiques. Cette ponc-
tualité des sources rend le transport des particules vers
le site d’échantillonnage trés dépendant des caractéristi-
ques du vent., Dans ces conditions, I’éloignement des
deux poles suivant I'axe 2 refléte des directions différen-
tes pour les vents qui aménent principalement ces parti-
cules sur le site, et traduit donc des sources géographi-
quement distinctes. Comme les relevés 18 et 11 (vents
de direction S/SW) paraissent, dans le premier plan
factoriel, liés au pole manganése alors que 2 et 17 (vents
de direction dominante E/NE) sont des points-relevés
plutdt attirés par le second pdle, les émissions prédomi-
nantes pour le site étudié de ces deux catégories de
métaux sont respectivement attribués & Boulogne (Mn)
et a Ia région dunkerquoise (Pb, Zn, Fe; Flament et
al., 1984).

Afin de nous assurer que la position extréme du manga-
nése n’était pas imputable exclusivement aux releves 18
et 11, riches en ce métal (tab. 1), nous avons placé ces
relevés en variables supplémentaires. Pour affiner la
structure des nuages et optimiser les correspondances,
nous avons éliminé le cadmium de I'analyse suivante.
En effet, cet élément se trouve a des concentrations trop
voisines du seuil de détection pour pouvoir présenter un
profil typé, ses modalités restant assez diffuses dans le
plan de projection F, x F,.
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Figure 4

Projections dans le premier plan factoriel des 18 points-relevés et
48 points-variables (8 métaux et 6 classes granulométriques).

Scatter diagram of the first two axes of the 18 sample-plots and
48 variable-plots (8 metals and 6 granulometric sizes).
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Enfin, au vu de I'importance des conditions météorolo-
giques, nous avons introduit sous forme de variables
codées les directions de vent (18 variables « secteur »
de 20° balayent I'ensemble de la rose des vents), leur
force (variables « vent fort » et « vent faible ») et leur
direction sur le site étudié (variables « vent marin » de
S.SW a N.NE ou « vent terrestre » de NE a S.SE). Les
variables, au nombre de 22, ne joueront qu’un rdle
illustratif.

Nous avons reporté (fig. 6) 'histogramme des valeurs
propres de la nouvelle matrice (B) 16 x 42 étudiée.
L’essentiel de I'information est concentré sur I’espace
des 3 premiers facteurs F; x F, x F; avec 65% de
I'inertie totale. Nous constatons que :

1) L’organisation précédente en trois pdles persiste, le
manganése continuant a se difféerencier suivant 'axe F,
(fig. 7) malgré I'absence des relevés 18 et 11, Sa pré-
sence dans I'air est donc, pour I'essentiel, indépendante
de celle des autres métaux. L’évolution de ses différen-
tes modalités dans les plans F; x F, (fig. 8) et F;, x F,
s'effectue suivant un gradient régulier grosses
particules-fines particules, ce qui élimine ’hypothése de
I'influence de plusieurs sources d’importance voisine
sur le site d’expérimentation.

2) Si les modalités du fer restent groupées, les différen-
tes classes granulométriques ne sont plus ordonnées
dans l'espace comme celles du manganése. Ceci ne
peut pas étre attribué a une influence plus nette des
conditions météorologiques sur le transport des particu-
les vers le site transport, qui est plus long que dans

le cas du manganése (source & 60 km). En effet, les

Figure 5
Perspective oblique des nuages des variables métaux-traces.

Stereogram indicating the joint distribution of trace metals in the three
principal axes.

distributions granulométriques du plomb et du zinc
seraient €également affectées, ce que nous n’observons
pas. Il est plus vraisemblable d’admettre que les émis-
sions de fer associées a la fabrication du ferromanga-
nése des aciéries de Boulogne constituent une source
secondaire suffisante pour perturber la distribution gra-

A
e Inertie

32,2 %

A

20,5 “

12,3

Valeur propre

Figure 6
Histogramme des valeurs propres de la matrice p (16 x 42).
Histogram showing eigenvalues of the 16 x 42 matrix (B).
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Figure 7

Projections dans le plan factoriel F, x F; des 16 points-relevés et
42 points-variables (les relevés 11 et 18 sont en variables supplemen-
taires. Le cadmium n’est pas pris en compte dans I'AFC). Les
18 chiffres compris entre O et 360 représentent les variables
« secteurs » selon la rose des vents.

Two-dimensional ordination (F, x F,) of the sample-plots (16) and of
the variable-plots (42). Two sample-plots (11 and 18) are used in
additional variables. Cadmium data have not been taken into account
in the statistical treatment. Numbers included between O and 360
represent the?wind sectors.
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Projections dans le plan factoriel
F, x F, des 16 points-relevés et
42 points-variables (les relevés 11
et 18 sont en variables supplé-
mentaires. Le cadmium n’est pas
pris en compte dans 'AFC). Les
18 chiffres compris entre 0 et 360
les variables
« secteurs » selon la rose des
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Figure 9
Concentrations en ng m~? de fer et de manganése suivant les relevés.

Fe total concentration in all size ranges (ng.m™3) plotted against Mn
total concentration (ng.m™%) for each sampling.
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nulométrique de la source primaire sans détruire la
compacité du nuage de fer, le fer étant en concentration

~ relativement faible dans I'alliage ferro-manganése. En
effet, si on étudie, toute granulométrie confondue,
I’évolution de la concentration en fer en fonction de
celle en manganése (fig. 9), on observe deux zones
nettement distinctes :

e un nuage de points caractérisés par des valeurs du
rapport |[Fe|/|Mn| élevées, variables (entre 10 et 40)
et par des concentrations trés faibles en manganése
(inféricures & 70 ng/m?). Ceci prouve que, pour cet
ensemble de points, fer et manganése ne sont pas dépen-
dants. Les points concernés sont essenticllement les
relevés 17, 6, 1, et 14, tous relatifs 4 des aérosols en
provenance de la source primaire (région
' dunkerquoise) ;

o un ensemble de relevés (18, 11, 10, 12) caractérisés
par un rapport |Fe|/|Mn| beaucoup plus faible et sensi-
blement constant (compris entre 0,3 et 0,5), et pour
lequel la dépendance entre les deux métaux est nette.
A ces relevés correspondent toujours des aérosols en
provenance de la source secondaire (Boulogne), échan-
tillonnés sous des vents stables et forts (6, 7, 9 et
10 m/s), la concentration de ces 2 métaux décroissant
rapidement lorsque la force du vent augmente.

Entre ces deux tendances, se placent des relevés (2, 3,
7, 16) nettement moins bien typés. La richesse relative
en manganése des 3 premiers (2, 3 et 7) pour des vents
non liés 4 la source s’explique par la faiblesse de ces
vents (vitesse nulle ou < 1 m/s), qui rend possible la
diffusion des particules jusque sur le site d’échantillon-
nage. Par ailleurs, le relevé 16, réalisé sous des direc-
tions de vent comparables & celles observées pour les
relevés 11, 12 et 18, se distingue de ces derniers par un
rapport |Fe|/|Mn| plus élevé. Mais la vitesse du vent
est ici beaucoup plus faible ( < 2 m/s, contre au moins
6 m/s pour les relevés 13, 11 et 18), et doit favoriser
un classement granulométrique différent pour des parti-
cules riches en fer ou en manganése. On observe en
effet, sur le méme site d’échantillonnage, des valeurs

1000 2000

difféerentes pour les diamétres moyens pondérés (DMP)
des particules vecteurs de fer ou de manganése, ces
valeurs s’uniformisant par vents forts.

Cet ensemble de résultats établit donc bien 'existence
de deux sources de particules riches en fer, et justifie
que le nuage correspondant se détache dans le plan
F, x F, (fig. 8) de I'ensemble plomb zinc, en étant
plus spécialement attiré dans la direction manganése,
confirmant ainsi l'importance relative de la source
boulonnaise. Si ce glissement du nuage fer s’effectue
notamment par la classe granulométrique 2, il convient
de noter qu’il n’est pas possible d’illustrer par des
relevés individuels cette tendance extraite par TAFC,
puisque les sources sont d’une part d’inégale impor-
tance, d’autre part différemment éloignées du site
d’échantillonnage.

3) L’ensemble plomb-zinc, attiré par le releve 17,
constitue I'autre extrémité du poéle anthropique. Cet
ensemble se trouve associé (fig. 8) aux vents faibles, les
relevés 6, 7, 2 et 3 particuliérement riches en plomb et
en zinc ayant été réalisés lors d’une situation anticyclo-
nique marqueée.

Le plomb — notamment par sa classe granulométrique
la plus fine — parait plus lié au fer que le zinc. Cette
association préférenticlle plomb-fer s’explique par le
fait que les deux sources principales de plomb — la
premiére  d’origine  automobile  (agglomération
dunkerquoise), et la seconde d’origine sidérurgique,
sont — ou paraissent — communes a la source essen-
tielle du fer, toutes ces particules étant transportées
vers le site d’échantillonnage par les mémes vents. Les
valeurs du rapport |Pb|/|Fe| paraissent de plus maxima-
les pour les relevés 2 et 3, I'absence de vent notable
favorisant 'accumulation des particules les plus fines
— dongc celles de plomb — dans ’atmosphére.

Le nuage du zinc, plus éloigné du fer, parait légérement
étiré par ses grosses modalités, Cette déformation est
due principalement au relevé 6 (distribution monomo-

dale centrée sur la classe 2 alors que le zinc est en -
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concentration prédominante généralement dans la
classe 6 la plus fine). L’existence de zinc « gros » par
vent faible laisse supposer la présence d’une source
secondaire de zinc beaucoup plus proche (éventuelle-
ment la région calaisienne). L’étude des retombées
humides sur le littoral avait déja laissé entrevoir une
telle hypothése (Flament et al., 1984).

4) En s’¢loignant du centre d’inertie du nuage global,
I’évolution de la granulométrie se fait, pour chaque
métal, des modalités les plus grosses vers les plus fines.
Ces derni¢res contribuent donc principalement a la
formation des axes. Par ailleurs, 'axe F; oppose les
variables descriptives « vent faible » et « vent fort »,
de méme que les variables « vent terrestre » et « vent
marin ». Cependant les deux directions correspondan-
tes ne sont pas perpendiculaires puisqu’il existe, dans
nos relevés, une corrélation entre origine et force du
vent, les vents forts étant souvent, pour la zone littorale
¢tudiée, d’origine marine.

Les variables « secteurs » se trouvent naturellement
projetées dans la partie du plan associée aux vents
forts, le systéme de codage donnant plus de poids a ce
type de vent. Elles s’organisent dans le plan F; x F,
autour d’un tripble de tendances Est, Sud-Est et Ouest.

Le pole Est s’oriente vers 'ensemble des métaux, excep-
tion faite du manganése et du sodium, confirmant I'im-
portance des activités anthropiques régionales dans la
concentration des métaux-traces dans les aérosols
cOtiers. Le second pdle (Sud-Est) est proche des modali-
tés fines du manganése et du sodium. Le dernier pdle
(Ouest), plus diffus, présente deux tendances dans le
plan F, x F, : la premiére autour de 220°, caractérisée
par la présence des grosses modalités du manganése,
la seconde, plus large (d’Ouest & Nord-Est) associée
aux classes granulométriques sodium gros et- cuivre
gros.

Une analyse précise des relevés met en évidence le lien
entre tendance de vent et distribution granulométrique
des métaux sodium et manganése. Pour le manganése,
la direction du vent, vecteur de ces particules, est diffé-
rente selon le site d’échantillonnage (Wimereux ou baie
d’Ambleteuse), la source étant ponctuelle et peu éloi-
gnée. La présence dans le plan F; x F, du relevé 10 4
proximité du pdle Sud-Est (fines modalités) et celle du
relevé 16 (plan F; x F;) prés de la tendance Sud-Ouest
(grosses modalités) illustre I’évolution d’une distribu-
tion granulométrique des fines vers les grosses modali-
tés quand le point d’échantillonnage se rapproche de
la source.

Pour le sodium, dont la source n’est plus précise, I'in-
fluence de I'un ou l'autre des sites d’échantillonnage
sur la distribution granulométrique importe peu. Seule
I’origine du vent est a prendre en compte. Les relevés 9,
5, 12, 1, et 10 qui accompagnent dans I’ordre le nuage
du sodium du Sud-Ouest a4 I’Est traduisent une nette
évolution des histogrammes granulométriques (fig, 10) :
les 3 premiers relevés (modalités 1 et 2 dominantes)
sont relatifs a des aérosols typiquement marins,
contrairement aux deux derniers. v

Remarquons enfin que les modalités 1 et 2 du cuivre
sont les seules parmi celles des autres métaux-traces a

se trouver associées a des vents d’origine marine. Ceci
est notamment imputable aux relevés 4 et 5, réalisés en
mer (Ambleteuse) sous vents stables et forts (60°, 40°;
6 et 7 m/s). L’absence, dans ces relevés, de tout autre
métal-trace €limine de fait toute influence directe des
activités anthropiques de la fagade Nord du littoral
(Calais, voire Dunkerque). Nous sommes donc con-
duits a admettre pour ces relevés I’existence d’une émis-
sion de cuivre d’origine marine, Ceci est dailleurs rendu .
vraisemblable pour deux raisons : d’une part, le cuivre
posséde un temps de résidence a l'interface air-mer
relativement important (Armstrong et al., 1982), par
suite des propriétés complexantes de la matiére organi-
que vis-a-vis de ce métal (Fischer et al., 1984; Van den
Berg, 1984); d’autre part la force du vent a favorisé le
petillement pendant ces relevés, ce qui justifie I'asso-
ciation cuivre-sodium par leurs grosses modalités. La
présence de cuivre d’origine marine dans ’atmosphére
a déja été signalée (Catelli et al., 1978; Piotrowicz et
al.,, 1979). Nous avions déja (Flament et al., 1985),
dans une approche de la spéciation du cadmium, du
plomb et du cuivre sur des échantillons de micro-couche
prélevées dans la méme zone, trouvé des pourcentages
plus ¢élevés de cuivre et de cadmium dans la phase
dissoute (respectivement 70 et 909%) ainsi que des
enrichissements |X}i,ertace/[X|mer importants (310 et 320
respectivement). Ces remarques, ajoutées au fait que
dans cette zone d’étude, des échantillons de sédiment
particuliérement riches en cuivre (jusqu'a 24.6 ppm,
L’Hopitault et al., 1983) comparativement 4 d’autres
sites du littoral aient été prélevés, confortent I'idée que
la formation d’aérosols marins peut étre un des modes

% Na
recueilli
sur l'éfagel

Etage «1

Figure 10

Illustration, & partir de différents relevés, de I'évolution du profil
granulométrique dans le nuage sodium,

Evolution of size distribution with the five sampling-plots associated
with the Na cloud. )

57



B

P. FLAMENT et al.

Tableau 2

Valeurs moyennes des concentrations globales exprimées en ng m™3, La valeur de R est obtenue par le rapport 3¢ quartile sur 1 quartile.

- Mean values of total concentrations in ng.m™3. R is the 3rd quartile/1st quartile ratio.

N= : Etendue de Moyenne .

18 relevés variation géometrique Médiane 1°* quartile 3° quartile R
Al 97-2575 547 504 273 1222 4,5
Na 381-6 369 1695 1939 983 2745 2,8
Fe 32-1768 496 . 668 224 1187 53
Mn 9-2426 : 131 147 45 579 12,9
Zn 0- 863 100 143 68 423 6,2
Pb 1- 556 56 66 19 171 9,0
Cu 6,5-51,5 19,8 19,1 11,6 29,8 2,6
Cd 0,1-15,7 30 4,8 1,3 9,3 7,1

d’élimination de ces métaux du milicu marin [phéno-
méne qui, dans le cas du cadmium, n’a pu étre mis en
évidence par suite des faibles concentrations analysées,
mais qui est rendu plausible sur la base des données
de Weisel (1981)].

Notons enfin que le dendrogramme (classification effec-
tuée sur les 5 premiers axes de I'AFC, soit 819 de
I'inertie totale du nuage), confirme les résultats de
IAFC. Il met clairement en évidence (fig. 11), exception
faite des modalités fines de I'aluminium Al et Alg,
trois groupes importants : le groupe manganése partage
en classes grosses (1, 2 et 3) et fines (4, 5 et 6), le groupe
sodium auquel sont rattachés les modalités grosses du
cuivre et un ensemble fer, plomb, zinc avec les nuances
déja decrites et auquel se lie le cuivre fin. Enfin les
classes granulométriques de I'aluminium se distribuent
dans ces différents groupes conférant & ce métal un
caractére peu typé déja décelable dans 'AFC,
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Figure 11
Dendrogramme de la matrice a.

Dendrogram obtained by hierarchical classification from the
matrix (o).

Concentrations et distributions granulométriques

Afin de pouvoir comparer nos résultats aux données
bibliographiques, nous avons calculé pour chaque
échantillon la concentration globale d’un métal donné,
en additionnant les teneurs trouvées aprés impaction
sur les 5 étages et filtration sur le filtre d’arrét. La
moyenne géométrique et la médiane des concentrations
des 18 échantillons sont reportées dans le tableau 2.
Ces deux paramétres restent proches entre eux et nette-
ment inféricurs a la moyenne arithmétique, exception
faite pour le cuivre (moyenne arithmétique : 23,7 ng
m™?). L’écart entre ces moyennes est particuliérement
sensible pour le manganése, le cadmium, le plomb et
le zinc (moyennes arithmétiques respectivement égales
a 429, 5, 6, 130 et 237 ng m~3), ce qui s’explique par
des concentrations plus différenciées pour ces métaux
suivant les relevés. En étudiant pour un métal le
rapport R de la concentration au niveau du 3° quartile
sur la concentration au niveau du 1°* quartile (509, de
I’ensemble des relevés autour de la médiane sont donc
concernés), on constate effectivement que la dispersion
des valeurs est importante pour le manganése (R = 13),
ce qui est en accord avec la proximité de la source, et
dans un degré moindre pour le plomb (R =9), le
cadmium (R =7) et le zinc (R = 6). Par contre ce
rapport est minimum avec le cuivre (R = 2,6) ce qui
est en accord avec la relative homogénéité de la distri-
bution des concentrations de ce métal suivant les rele-
vés. Enfin le comportement différent du fer (R = 5),
notamment vis-a-vis du plomb et du zinc, se justifie
par Dexistence d’un flux naturel déja important qui
tempére mieux les perturbations liées aux émissions
urbaines ou industrielles de ce métal.

Nous avons choisi de reporter en regard de plusieurs
données bibliographiques (Kretzschmar et al., 1979;
Peirson et al., 1974 ; Priest et al., 1981 ; Dedeurwaerder
et al., 1983), dans le tableau 3, la moyenne géométri-
que, la distribution des concentrations d’une espéce
obéissant généralement a4 une loi log-normale. Nous
avons fait figurer €galement les enrichissements Ex
normés a I'aluminium suivant la formule

___Ixjaq _
|X|roche/|Alroche

les concentrations élémentaires de références |X| roche
et |Al| roche étant celles proposées par Mason (1966).
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Tableau 3

Concentration de métaux-traces en ng m~3 trouvées sur des sites voisins (fig. 1). Les chiffres figurant entre parenthéses dans le tableau

concernent les enrichissements Ex normés 4 ’aluminium.

Trace metal concentrations found in neighbouring sampling sites (Fig. 1). Numbers in brackets are relevant to enrichments (E,) calculated relative

to aluminium as reference.

Na Al Fe Zn Pb Mn Cu Cd
Influence
marine 57 63 31 30 3 < 10
(Shetland) (0,3 (630) (3290) (3,5 (< 260)
9
Sites cotiers 2170 246 385 137 154 23 <14
Mer du Nord (1,5) (650) (3900) (W] (< 83)
(10)  Belgique 107 < 104 260 93 10,5 3,6 0,4
West Hinder 2022 146 320 94 104 18,6 9,0 2,9
(2,6) (750) (4 500) (10) (90) (8100)
(1
de Blankaert 1191 386 323 174 77 26,2 12,8 34
(0,4) (520) (1250) ) (48) (3600)
(12)  Ostende 802 182 176 42,6 13,7 4,1
Nos résultats 1695 547 496 100 56 131 19,8 3,0
(1,5) (210 (640) (20) (54) (2200)
Tableau 4

Comparaison des rapports X|/|Cu| obtenus avec ceux calculés & partir des émissions proposées par Pacyna (14).
Europe NW* = France, Belgique, Pays-Bas, Royaume-Uni, République Fédérale d’Allemagne.

Comparison between the X/Cu obtained ratios and those calculated from other data (14).

Europe NW* = France, Belgium, Netherlands, United Kingdom, German Federal Republic.

Emission Europe

Emission Europe NW*

Nos résultats

X (14) T/an X/Cu (14) T/an X/Cu X/Cu
Cu 15500 1 3320 1 1

cd 2700 0,17 860 0,26 0,15
Pb 123000 7.9 36 660 11,0 2.8
Mn 17700 11 5340 1.6 6,6
Zn 80000 52 29260 8,8 50

Le choix de cette référence a été dicté par un souci de
normalisation de différents résultats. Il en est de méme
du choix de Paluminium comme élément traceur terri-
géne, qui peut préter a discussion par suite de la pré-
sence d’alumino-silicate dans les cendres volantes (Jar-
rault, 1983).

Le tableau 3 appelle quelques remarques :

o Nos valeurs, exception faite du manganése, sont
proches de celles obtenues, & des époques différentes,
sur des sites cotiers (ou proches des cotes) en Belgique
(Ostende : Kretzschmar et al., 1979; Blankaert et
West-Hinder : Dedeurwaerder et al., 1983), en Angle-
terre et en Hollande (Gresham, Leiston, Petten:
Peirson et al., 1974). La composition moyenne des
basses couches de 'atmosphére de la partie méridionale
de la Mer du Nord peut donc étre extrapolée a la zone
étudiée (Manche Nord), et semble se caractériser par
une relative stabilité spatio-temporelle. Les abondances
trouvées sur le site pour le cadmium, le zinc, et dans un
_degré moindre pour le plomb, relativement au cuivre,
reflétent d’ailleurs I'importance respective des émissions
anthropiques de ces métaux calculées par Pacyna et al.
(1984) en France et dans les pays les plus proches du
site étudié (tab. 4). .
A T'inverse, le manganése, par sa teneur élevée, confére
a la charge particulaire atmosphérique locale une cer-
taine spécificité. Ces concentrations importantes (teneur

maximum trouvée = 2400 ng m~3) rendent plausible
une influence a longue distance. Ainsi, 4 Ostende, seules
parmi les métaux étudiés les roses de pollution du fer
et du manganése mettent en évidence I'existence de
sources dans la direction Sud-Ouest (Kretzschmar et
al., 1979). La corrélation entre ces deux métaux pour-
rait s’expliquer, non pas par une identité des émissions,
mais par I'existence d’une charge particulaire riche en
fer issu du complexe dunkerquois et une autre riche en
manganése issu du site portuaire de Boulogne, toutes
deux étant véhiculées par les mémes vents (230°). Le
manganése pourrait ainsi, sur une distance voisine de
100 km, étre utilisé comme traceur des aérosols locaux.

e Le cadmium et le plomb, qui possédent, parmi les
métaux étudiés, les propriétés toxicologiques les plus
marquées, présentent des enrichissements importants.
Une ¢€tude précédente sur les retombées séches et humi-
des en différents sites du littoral (Flament et al., 1984)
avait d’ailleurs déja mis en évidence la méme hiérarchie
des enrichissements (mis 4 part une permutation entre
Cu et Mn) soit B¢y > Ep > E;, > Ey, > Eg, > Ep..

Enfin, exception faite pour le manganése, on ne reléve
aucune différence significative entre ces valeurs d’en-
richissement et celles proposées par Rahn (1976), qui
peuvent  étre  considérées comme = moyenne
« représentative » de I'atmosphére de I’hémisphére
Nord avant 1976.
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Figure 12

Moyennes géométriques en ng m~ 3 calculées pour chaque étage.

Geometric means concentrations (ng.m~>) calculated for each impac-
tion stage.

Une approche du profil granulométrique de chaque
élément est obtenue 4 partir des moyennes géométri-
ques des concentrations calculées étage par étage. L’al-
lure des courbes obtenues (fig. 12) permet de dégager
trois types de profils différents :

e celui du sodium et de 'aluminium, qui se traduit par
des concentrations maximales sur les étages 1 et 2. A
ces €léments on peut associer, dans un degré moindre,
le fer;

e celui du manganése, du zinc, du cuivre et du
cadmium : pour ces métaux, dont on retrouve une
proportion importante sur le filtre d’arrét (étage 6) —
entre 35 et 509, —, existe une répartition des concen-
trations relativement homogéne sur les différents étages
d’impaction; '

e celui du plomb, marqué non seulement par une pro-
portion ¢levée de particules de taille submicronique,
mais encore par une quasi absence de particules sur les
étages 1 et 2 (moins de 8 %).

Ces différents profils apparaissent clairement sur la
figure 13, ou sont portés les pourcentages cumulés de
particules récupérées en fonction de I'étage d’impaction.
Dans. un tel diagramme, toute courbe située au-dessus
de la premiére bissectrice traduit, pour I'élément
concerné, une tendance a étre porté plutét par des

grosses particules. Cest le cas de 'aluminium et du
sodium, ce qui corrobore I'idée selon laquelle I'alumi-
nium généré par I’érosion des sols et le sodium produit

" par le pétillement de la mer sont généralement sous la

forme de grosses ou de moyennes particules. Inverse-
ment, le plomb et en partie le cuivre, le cadmium et le
zinc paraissent portés par les fractions plus fines des
aérosols, ce qui est en accord avec I'’hypothése des
mécanismes d’injection de ces métaux dans le réservoir
atmosphérique, mettant en jeu des phénomeénes de vola-
tilisation et de condensation. Notons que, dans le cas
du cuivre, les relevés ayant mis en évidence pour cet
élément une origine marine (le cuivre est alors porté
par de grosses particules) sont trop rares pour venir
perturber la distribution granulométrique de cet élé-
ment, qui reste centrée sur les fines.

Nous avons précisé la taille moyenne des particules
collectées en utilisant la notion de diamétre moyen
pondéré (DMP). Cette notion nous est apparue plus
adaptée que le diamétre médian massique (MMD) lors-
que la distribution n’est pas monomodale, ce qui a été
souvent le cas. Le DMP de I'élément X est donné par
la formule :

Z CiDi , 50
(DM.P) =",

.G
i=1

ol C; représente la concentration en ng m™~2 sur I'étage

correspondant au diamétre de coupure D! 5, (les
diamétres considérés sont des diamétres aérodynami-
ques équivalents). Pour I'étage de filtration finale, nous
avons choisi arbitrairement D$ ;o =0.05 yum. Les
moyennes géométriques des différents DMP sont ras-
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Figure 13

Pourcentage cumulé de particules récupérées suivant I’étage d’impac-

tion.

Cumulative mass percentage of impacted particles according to the

impaction stage.
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semblées dans le tableau 5. Les valeurs trouvées corro-
borent celles du modéle de Whitby (1977). Ce modéle
propose en effet :

e une taille supérieure 2 2 pum pour le mode « grosses
particules » des aérosols générés mécaniquement. Or,
nous avons obtenu pour le sodium et I'aluminium,
respectivement 2,88 et 2,72 um (diamétre aérodynami-
que équivalent);

e une taille comprise entre 0,1 et 2 pm pour le mode
« accumulation », les particules apparaissant comme
des agglomérats des particules primaires issues des
condensations. Nous avons notamment trouvé, pour
les éléments atmophiles 0,65 pm pour le plomb, 1,15,
1,48 et 1,74 um respectivement pour le cadmium, le
cuivre et le zinc.

Tableau 5
Diamétres moyens pondérés (DMP) exprimés en um.
Mean particle sizes in pum.

Na Al Fe Mn Cu Zn Cd Pb
2,88 2,72 2,00 1,74 1,48 1,60 1,15 0,65
CONCLUSION

La premiére étape du devenir des métaux-traces dans
le milicu marin est liée aux processus biologiques et
physico-chimiques qui se produisent dans la micro-
couche lors du dépdt de la matiére particulaire atmos-

phérique. Afin de bien appréhender celle-ci sur le litto- .

ral du nord de la France, nous avons effectué un
ensemble de prélévements d’aérosols. L’abondance élé-
mentaire de certains métaux-traces et leur enrichisse-
ment ont été calculés. Les valeurs obtenues corroborent
d’autres résultats obtenus en bordure de la Mer du
Nord, et témoignent ainsi pour cette partie de I'Europe,
de la stabilité des basses couches de I'atmosphére.
Parallé¢lement, une exploitation statistique des données
a permis de montrer :

— que le manganése confére une certaine spécificité a la
charge particulaire atmosphérique locale. La présence
importante de cet élément est largement indépendante
des autres métaux et attribuable 4 une source unique.
Elle pourrait justifier les concentrations de cet élément
dans le sédiment de la zone subtidale éloignée (jusqu’'a
340 ppm);

— que la distribution granulométrique du fer est plus
perturbée que celle du manganése. Deux sources
d’émission d’inégale importance influencent le site. A
la source principale (région dunkerquoise) se trouvent
associées des émissions de « cuivre fin », de plomb, et
dans un degré moindre de zinc;

— que les grosses modalités du cuivre sont les seules,
parmi celles des autres métaux-traces, a se trouver liées
a des vents d’origine marine. Cette observation doit
étre rapprochée des fortes propriétés complexantes du
cuivre vis-3-vis de la matiére organique et de I'enrichis-

sement important en cuivre trouvé dans la micro-

couche.

Cette analyse de la charge particulaire atmosphérique
ne constitue qu’une premiére approche dans la contami-

nation du milieu marin par les aérosols. D’autres prélé-
vements devraient permettrent de situer certaines zones
d’émission (Zn, Cd), et concourir a préciser I'apport
des métaux-traces a4 ce milieu cétier (calcul du flux de
retombées séches), avant d’étudier leur devenir dans la
micro-couche et 1a colonne d’eau.
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