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aux pesticides

Résumé. La détermination de I’exposition atmosphérique est critique pour évaluer I'im-
pact sanitaire des pesticides mais peu d’outils permettent actuellement de réaliser une
cartographie des concentrations a I’échelle nationale. Une méthode possible consiste-
rait a utiliser des modeles de qualité de I’air comme le modéle CHIMERE pour simuler
les concentrations de pesticides. Ce genre de modele représente les processus physi-
co-chimiques intervenant dans |’atmosphere pour calculer les concentrations de diverses
substances. Une méthode a été récemment développée dans le modele CHIMERE pour
simuler les concentrations de pesticides en intégrant un modele de calcul de flux de vola-
tilisation afin de calculer les émissions dans I’air depuis les surfaces traitées.

Utiliser une telle méthode exigerait de connaitre la distribution spatiale et temporelle
des applications de pesticides. Si la spatialisation des données de la Banque nationale
des ventes de produits phytopharmaceutiques par les distributeurs agréés spatialisée
(BNVD-S) fournit une bonne indication sur la distribution spatiale des applications en
France, peu d’informations existent sur les calendriers de traitement.

Bien que ce genre de modeles fonctionne a des résolutions de quelques kilomeétres
(ce qui ne permettrait pas une détermination fiable de I’exposition), il serait possible de
déterminer des cartographies a haute résolution de pesticides sur I’ensemble de la France
en utilisant des approches de descente d’échelle combinées a des résultats de modeles
de dispersion a I"échelle locale.

Une telle méthode permettrait a terme de fournir des cartographies de concentrations de
pesticides pour les études épidémiologiques.

Mots clés : pesticide ; exposition ; pollution de I"air ; modélisation.

Abstract.

Air quality modelling: towards the assessment of atmospheric exposure
to pesticides

Determining atmospheric exposure is critical to assess the health impact of pesticides, but
few tools currently exist to map pesticide concentrations at the national scale. One pos-
sible method would be to use air quality models such as the CHIMERE model to simulate
pesticide atmospheric concentrations. This type of model represents the physicochemi-
cal processes occurring in the atmosphere to calculate concentrations of various chemi-
cals. A method has recently been developed in the CHIMERE model to simulate pesticide
concentrations by incorporating a volatilization flux model to calculate emissions to air
from treated surfaces.

Using such a method would require knowledge of the spatial and temporal distribution
of pesticide applications. While data from the Banque nationale des ventes de produits
phytopharmaceutiques par les distributeurs agréés spatialisée (BNVD-S) provides a good
indication of the spatial distribution of applications, little information exists on treatment
schedules.

Although such models operate at resolutions of a few kilometers (which would not allow
a reliable determination of exposure), it would be possible to determine high-resolution
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pesticide maps over the whole France using downscaling approaches combined with results
from local-scale dispersion models.
Such a method would eventually provide maps of pesticide concentrations for

epidemiological studies.

Key words: pesticide; exposure; air pollution; modeling.

L es différentes campagnes de mesures menées depuis
plus de 20 ans par les associations agréées de surveil-
lance de la qualité de I'air (AASQA), et plus récemment
lors de la Campagne nationale exploratoire des pesticides
(CNEP [1]) menée par I’Agence nationale de sécurité sani-
taire de I’alimentation, de I’environnement et du travail
(Anses), IInstitut national de I’environnement industriel et
des risques (Ineris) et le réseau des AASQA [2], montrent
que de nombreuses substances actives entrant dans la
composition des produits phytopharmaceutiques (PPP)
sont présentes dans I"atmosphere. Cette contamination
atmosphérique est susceptible de contribuer aux enjeux
de santé publique en lien avec I'exposition aux pesticides.
[l est donc nécessaire de développer des approches de
cartographies afin de servir de bases a des approches épi-
démiologiques qui permettraient de relier les effets sani-
taires aux concentrations de pesticides dans I'air. La tache
est complexe du fait des incertitudes sur le devenir des
pesticides dans |’atmosphere et de la difficulté a détermi-
ner les émissions de pesticides vers |"atmosphere.

Les PPP peuvent étre émis dans I’atmosphere via deux
mécanismes principaux. Le premier mécanisme appelé
« dérive » est le transport des PPP pulvérisés sous forme
de gouttelettes en dehors de la zone traitée sous I’action
du vent (les PPP appliqués n’atteignant donc pas en tota-
lité la cible souhaitée). Du fait de leurs tailles (majoritaire-
ment au-dessus de 10 pm), ces gouttelettes de dérive ont
généralement une durée de vie dans |"atmosphere limi-
tant leur dispersion a quelques dizaines (voire centaines)
de metres autour des parcelles traitées. Ce phénomene
dépend du matériel de pulvérisation utilisé, lui-méme
dépendant du type de cultures et des conditions météo-
rologiques. Le second mécanisme est la volatilisation des
pesticides depuis le sol ou la plante sous forme de com-
posés gazeux. Comme les pesticides peuvent persister
dans le sol ou sur la plante pendant plusieurs jours (voire
décennies pour certaines substances persistantes), ce
mécanisme peut conduire a I’émission de pesticides sur
une durée plus longue que celle de la dérive. Ce proces-
sus dépend notamment des propriétés physico-chimiques
du composé. D’autres mécanismes (comme la remise en
suspension de particules de sols) peuvent étre également
une source de pesticides dans I’atmosphere.

L'utilisation de modeles de qualité de I’air (modeles
de chimie-transport) est I'une des approches possibles
de cartographies. Ce sont des modeéles déterministes
qui visent a calculer, a partir de la prédiction de I"émis-
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sion des composés, leurs concentrations atmosphériques
en résolvant les équations régissant le transport dans
[’atmosphére des substances, leur évolution chimique
dans I’atmosphere ainsi que leur dépot sur les surfaces.
Ces modeles ont été développés dans les années 1970-
1980 pour comprendre le cycle de formation de I'ozone
ou étudier les processus d’acidification (via le dépot
d’acides, notamment l'acide sulfurique) et d’eutrophisa-
tion (via le dépdt de substances azotées) des écosystemes.
Ces modeles ont depuis continué a se développer pour
intégrer I’ensemble des nouvelles connaissances sur la
qualité de I’air avec, notamment, la modélisation de la
formation des particules fines. L'utilisation de ces modeles
a rendu également possible la prévision [3] et I’évaluation
de politiques publiques d’amélioration de la qualité de
I’air [4]. De plus, les cartographies basées sur les modeles
permettent de calculer les effets sanitaires de la pollution.
Ainsi, I’Agence européenne pour |’environnement (AEE) a
estimé, sur la base de cartographies combinant résultats
de modeles et observations, que 307 000 déces préma-
turés peuvent étre attribués a I’exposition aux particules
fines sur I’année 2019 a I'échelle européenne [5].

Une préoccupation actuelle porte sur |’exposition
atmosphérique aux PPP des riverains de parcelles traitées
via la dérive de pulvérisation ou la dispersion de la frac-
tion volatilisée, ce qui a mené au développement d’ap-
proches de modélisation [6].

Quelques études se sont focalisées sur la modélisation
du transport @ moyenne et longue distances des pesticides.
Le modele CanMETOP (Canadian Model for Environmen-
tal Transport of Organochlorine Pesticides) et le modele
MEDIA (Multicompartment Environmental Diagnosis and
Assessment) ont été utilisés pour fournir des preuves du
transport intercontinental du lindane (CAS n° 58-89-9)
[7]. Un systeme de modélisation basé sur les modeles
de transport chimique CMAQ (Community Multiscale Air
Quality) et PEM (Pesticide Emission Model) a été appli-
qué au transport du toxaphene (CAS n° 8001-35-2) depuis
les sols fortement contaminés du sud des Etats-Unis et
du Mexique vers l'océan Atlantique, le golfe du Mexique
et les Grands Lacs [8]. Dans tous ces cas, un modele de
qualité de I’air a été couplé a un modele d’émissions de
pesticides. Ces études se sont focalisées sur un nombre
restreint de substances avec des temps de vie impor-
tants dans I’atmosphére (de I'ordre de 20 jours pour le
lindane) et persistants dans les sols (demi-vie de I"ordre
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de plusieurs années pour le lindane) et dont I"'usage n’est
actuellement plus utilisé.
Couvidat et al. [9] ont proposé une méthode pour
simuler les concentrations de pesticides en cours d’utilisa-
tion avec le modele de qualité de I’air CHIMERE, méthode
présentée ci-apres, avec une illustration de résultats et
une discussion sur les limites actuelles de I’approche.

Méthodologie

La figure T illustre la méthode utilisée pour simuler les
concentrations atmosphériques de pesticides avec CHI-
MERE. Cette méthode est basée sur :

— la distribution spatio-temporelle des applications

— la représentation des processus physico-chimiques

influencant les concentrations atmosphériques de
pesticides comme la dégradation chimique par les
oxydants de I'atmosphere, le partage gaz/particule
(les pesticides émis en phase gazeuse pouvant se
condenser sur les particules atmosphériques exis-
tantes, limitant alors leur dégradation photochimique
ainsi que leur dépdt, ce qui peut favoriser un trans-
port a plus longue distance) et les dépots sec et hu-
mide des pesticides dans les phases gazeuse et par-
ticulaire. Il est & noter que les vitesses de dépot sont
généralement plus fortes en phase gazeuse qu’en
phase particulaire pour les particules secondaires
submicroniques. La condensation de pesticides sur
les particules peut non seulement empécher sa dé-
gradation photochimique mais aussi limiter le dépot

pour connaitre les zones et périodes ou la substance
est appliquée ;

— la répartition de la pulvérisation au sein de la par-
celle traitée entre le sol, la plante et I'atmosphere
par pertes par dérive selon le type d’application et
de matériel ;

— la volatilisation depuis le couvert végétal et le sol sur
la base des propriétés du sol et des propriétés physi-
co-chimiques de la substance ;

atmosphérique.

Etant donné la faible durée de vie des gouttelettes de
dérive dans I’atmospheére, leur concentration n’est pas cal-
culée avec le modele. Il faudrait en effet des résolutions
de quelques métres pour pouvoir représenter de maniere
adéquate I"exposition aux gouttelettes de dérive.

La détermination de la distribution spatio-temporelle
des applications ainsi que la simulation de la volatilisa-
tion sont les principales difficultés de la mise en place de
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Figure 1. Schéma de I'approche utilisée par Couvidat et al. [9] pour simuler les concentrations par volatilisation de pesticides.

Figure 1. Diagram of the approach used by Couvidat et al. [9] to simulate pesticide volatilization concentrations.
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cette approche (d’autres difficultés sont également listées
par Couvidat et al. [9]).

La distribution spatiale des applications peut étre esti-
mée sur la base des données de la Banque nationale des
ventes de produits phytopharmaceutiques par les distri-
buteurs agréés spatialisée (BNVD-S) [10] (en supposant
qu’il y ait correspondance entre les ventes et les usages
de pesticides) (figure 2).

La temporalisation des applications est difficile a
estimer de maniére précise car aucune base de données
centralisées ne répertorie les calendriers de traitements de
pesticides sur la France. De fortes approximations sur les
calendriers d’usage sont alors nécessaires. Couvidat et al.
[9] ont choisi d’utiliser des enquétes sur dires d’experts
pour obtenir les périodes d’application des substances
actives étudiées sur la région PACA et d’appliquer ces
informations a I"échelle nationale.

Ces informations ont été retraitées pour retirer les jours
pour lesquels le vent était supérieur a 19 km/h (interdic-
tion d’utiliser des PPP) et les jours de pluie.

Le calcul des flux de volatilisation peut s’avérer aussi
tres incertain notamment du fait des incertitudes sur les
parameétres physico-chimiques des substances, d’une
méconnaissance sur les processus qui ont lieu sur les
feuilles (pénétration, lessivage par la pluie, dégradation)
et de la difficulté d’évaluer les résultats des modeles sur
plusieurs semaines apres l’application par manque de
données a cette échelle. De tels jeux de données pour-
raient permettre d’ajuster certains parametres. Une com-
paraison de flux d’émissions calculés par CHIMERE avec
des mesures de flux a permis de montrer que CHIMERE
est capable de reproduire le flux d’émissions de S-méto-

Données BNVD-5 pour le S-métolachlore (en kg)
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Figure 2. Données de vente de pesticides spatialisées (utilisées
comme données d’usage de pesticides) sur la France agrégées a
une résolution de 0,01° x 0,01°. D’aprés Couvidat et al. [9].

Figure 2. Spatialized pesticide sales data (used as pesticide
use data) for France aggregated at a resolution of 0.01° x 0.01°.
Adapted from Couvidat et al. [9].
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lachlore (CAS n° 87392-12-9) sur 3 jours avec un biais de
1 % sans calibration (Couvidat et al. [9], exemple suivant).

Résultats de simulations CHIMERE

Couvidat et al. [9] ont appliqué CHIMERE a la simula-
tion des concentrations de deux substances actives :

— le S-métolachlore, un herbicide utilisé notamment
dans la culture du mais, représentatif de pesticides
émis par volatilisation depuis le sol ;

- lefolpel (CAS n° 133-07-3), un fongicide utilisé dans
la culture des vignes, représentatif d’une volatilisa-
tion depuis le couvert végétal.

La BNVD-S étant seulement disponible pour I’an-
née 2014 au moment de l"étude, les concentrations de
ces pesticides ont été simulées uniquement pour cette
année-la. Les résultats de simulation (2 une résolution de
0,1° x 0,1°, soit autour de 10 km x 10 km) ont été com-
parés aux mesures de la base de données Phyt’Atmo [2].

Le modele a réussi a reproduire la distribution spatiale
des concentrations de S-métolachlore (corrélation spatiale
sur la France de 0,79) avec un biais allant de -50 a 50 %
pour la plupart des stations de mesures pendant la période
d’application. Bien que le modele ait réussi a calculer les
concentrations de folpel avec le bon ordre de grandeur,
la corrélation avec les mesures s’est avérée faible, ce qui
pourrait étre di a un manque de précision dans la tempo-
ralisation des applications. Cette étude a mis en évidence
que la distribution spatio-temporelle des applications est
la premiere source d’incertitudes dans la modélisation des
pesticides. Un exemple de résultats obtenus est présenté
dans la figure 3.

Vers la détermination
des concentrations a haute
résolution

Une difficulté dans l'application d’un modele de
qualité de I"air pour la détermination de I’exposition aux
pesticides est la faible résolution spatiale des simulations
ne permettant pas de représenter la forte hétérogénéité
des concentrations. Une résolution de quelques kilo-
meétres pourrait s’avérer insuffisante pour déterminer de
maniéere fiable I'exposition.

Une possibilité est d’utiliser des méthodes de descente
d’échelle pour raffiner la résolution spatiale des résultats
et contourner les limitations dues au temps de calcul
élevé du modele. Une telle méthode permettrait de cal-
culer des concentrations de pesticides a une résolution
de 0,004° (résolution autour de 400 m) avec un temps de
calcul raisonnable (figure 4).
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Figure 3. Concentrations atmosphériques en ng/m?® simulées par CHIMERE & une résolution de 0,1° durant les périodes d’application
de S-métolachlore (a gauche, du 15 avril au 15 mai 2014) et de folpel (a droite du 1°" mai au 1°" juillet 2014). Source : Couvidat et al. [9].

Figure 3. Atmospheric concentrations in ng/m® simulated by CHIMERE at 0.1° resolution during application periods for S-metolachlor
(left, April 15 to May 15, 2014) and folpel (right, May 1 to July 1, 2014). Source: Couvidat et al. [9].

ng/m’

10’

Figure 4. Exemple de concentrations atmosphériques simulées
par descente d’échelle pour S-métolachlore a 0,004° de résolution
avec la méthode de Couvidat et al. [16].

Figure 4. Example of atmospheric concentrations simulated
by downscaling for S-metolachlor at 0.004° resolution with the
method of Couvidat et al. [16].

Une autre difficulté consiste a évaluer |’exposition
aux gouttelettes de dérive qui nécessiterait de réaliser
des simulations a des résolutions de quelques metres.
Atteindre une telle résolution reste extrémement diffi-
cile avec un modele de qualité de I’air méme avec une
approche de descente d’échelle. Cependant, les résultats
de CHIMERE pourraient étre combinés a des résultats de
modeles de dispersion a I’échelle locale (de "ordre de
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quelques dizaines de métres) comme des modeles gaus-
sien [11] ou lagrangien [12], voire des modeles CFD
(Computational Fluid Dynamics) [13]. Lutilisation de
telles approches nécessiterait de représenter les propriétés
des gouttelettes de dérive depuis leurs émissions (distri-
bution en taille des gouttelettes, conditions d’émissions)
en fonction des types de matériels de pulvérisation pour
différents types de cultures.

Conclusions et discussions

L'utilisation de modele de qualité de I'air permettrait
a terme de déterminer I'exposition de I'ensemble de la
population aux concentrations de pesticides en recourant
a des approches de descente d’échelle combinées a des
modeles de dispersion a I’échelle locale pour prendre en
compte |’exposition aux gouttelettes de dérive. De tels
résultats serviraient de base aux études épidémiologiques
pour évaluer I’exposition atmosphérique aux pesticides
puis leur potentiel impact sanitaire. L'une des princi-
pales limitations a cette approche de modélisation est la
connaissance des calendriers d’application de pesticides
et de matériel associé.

L'utilisation de modeles de qualité de I'air peut per-
mettre également de prendre en compte les produits de
transformation des pesticides. Il est en effet théorique-
ment possible qu’en s’oxydant dans I’atmosphere, cer-
tains des composés formés soient plus toxiques que la
molécule-mere. Ce processus est d’autant plus important
a prendre en compte pour les molécules-meres qui ont
un faible temps de vie dans I’atmosphere. Par exemple,
le S-métolachlore a une durée de vie dans I’atmosphere

Environ Risque Santé —Vol. 22, n° S1, décembre 2023
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de l'ordre de quelques heures. Méme si cette molécule
est dégradée rapidement, ses produits de transformation
pourraient présenter des concentrations importantes qu’il
convient de prendre en compte dans le calcul de I"'impact
sanitaire des pesticides. Les modeles pourraient prendre
en compte la formation des produits de transformation
en intégrant des mécanismes théoriques [14] et des
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