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« Pour approfondir la médecine, il faut considérer d’abord les saisons, connaitre la qualité des eaux,
des vents, étudier les divers états du sol et le genre de vie des habitants »

Hippocrate (500 av J.-C.), traité « Airs, eaux, lieux »

« Chacun a le droit de vivre dans un environnement équilibré et respectueux de la santé »

(Article 1er de la Charte de I’Environnement, 2004)







Résumé

Les activités de recherche présentées dans ce document s’inscrivent dans la problématique générale
de la contamination de I’atmosphére par les pesticides utilisés en agriculture, les produits
phytopharmaceutiques (PPP), dont les usages peinent a diminuer. Or, leur utilisation génere une
contamination de ’ensemble des compartiments environnementaux dont "'atmosphére via des transferts
pendant I’application par dérive des gouttelettes de pulvérisation et en post-application par volatilisation
depuis la surface traitée. Ces deux voies de transfert peuvent étre du méme ordre de grandeur selon les
composés et leur durée de volatilisation. L’objectif général des travaux porte sur la compréhension du
déterminisme de la volatilisation des pesticides depuis la surface traitée (via une approche
complémentaire : expérimentation de laboratoire et de terrain /| modélisation), I’évaluation de sa
contribution a I’exposition des populations et des écosystéemes via "'atmosphére et I'identification de
mesures de gestion appropriées pour protéger les populations et les écosystémes.

Les jeux de données acquis en conditions réelles pour des applications sur sol nu et sur couvert
végétal en grandes cultures ou récemment en vigne illustrent des gammes de flux de volatilisation et des
dynamiques différentes selon les composés et les conditions. Un suivi sur des durées suffisamment
longues est nécessaire pour expliquer la contamination de I’'atmosphére. Ont également été développés
des dispositifs de laboratoire originaux pour générer des paramétrisations empiriques concernant les
interactions composés [ feuilles et valider la paramétrisation du dép6t gazeux sur les eaux de surface. Le
modéle de volatilisation Volt’Air-Veg proposé permet de reproduire les observations. Toutefois, certaines
études complémentaires restent a mener pour mieux comprendre les interactions des composés avec la
surface (feuilles ou résidus de cultures), ainsi que sur un sol nu en conditions d’asséchement. Un verrou
majeur subsiste quant a I’effet de la formulation sur les interactions des composés avec les feuilles. Ainsi,
au vu de la complexité du déterminisme du processus de volatilisation et des incertitudes actuelles, les
leviers pour limiter la volatilisation restent difficiles a identifier de maniére générique.

L’étude de I'exposition des écosystemes ou des populations mobilise le modéle Volt’Air-Veg pour
prédire les émissions par volatilisation et une gamme d’outils de dispersion atmosphérique pour prédire les
champs de concentrations atmosphériques et les dép6ts secs, outils mis en ceuvre grace a plusieurs
collaborations. A I’échelle locale, des abaques de dépdts secs sur des surfaces aquatiques ont été générées,
dont les atouts par rapport au modéle empirique actuellement proposé en réglementation sont discutés. A
I’échelle territoriale, 'outil MIPP, sur lequel des modules de Volt’Air-Veg ont été portés, prend en compte les
transferts latéraux au sein d’un territoire via les transferts hydrologiques et atmosphériques. Cet outil est
adapté a I'analyse de la contribution des différentes voies de transfert a I'exposition des écosystemes et des
riverains au sein d’un bassin versant et a Iidentification des mesures de gestion au sein du territoire. Aux
échelles régionales et nationale - échelles auxquelles I’exposition de la population générale peut étre
évaluée- les prédictions du modele de chimie-transport CHIMERE adapté aux pesticides avec une description
de ’émission par volatilisation depuis le couvert végétal inspirée de celle de Volt’Air-Veg, ont montré un bon
accord avec les mesures réalisées par les Associations Agréées pour la Surveillance de la Qualité de I’Air. Des
tests sur une plus large gamme de situations seraient a présent nécessaire.

Les perspectives de ce travail vont porter a court terme sur la mobilisation des différents outils
développés pour analyser les contributions relatives de la dérive de pulvérisation et de la volatilisation a
la contamination de I’'atmosphére, I’exposition des riverains et des écosystémes, et ce, afin d’identifier les
mesures de gestion appropriées. Il s’agira ensuite de participer a une meilleure caractérisation de
’exposition des populations et des écosystemes par la voie atmosphérique, afin d’en évaluer la
contribution par rapport aux autres voies d’exposition. Pour ce faire, une approche intégrative est
nécessaire pour parcourir la chaine Pratiques — Contamination - Exposition — Impacts, les outils
développés constituant des briques élémentaires de la relation Pratiques agricoles — Contamination du
milieu. Cela doit s’accompagner d’une évaluation approfondie des domaines de validité des outils
développés. Cet axe de recherche s’intégre dans le cadre du concept de santé globale et reposera sur un
réseau de collaborations élargi afin d’aborder I'intégralité de la chaine depuis les pratiques aux Impacts
(expologues, épidémiologistes, toxicologues, ...).

Mots clefs :
Produits phytopharmaceutiques, atmosphere, volatilisation, mesure, modélisation, exposition




Abstract

The research activities presented in this document are part of the general topic of the contamination
of the atmospheric compartment by pesticides used in agriculture, the use of which his difficult to reduce.
Their use results in a contamination of all environmental compartments, including the atmosphere, by
transfers during application by droplet spray drift and in post-application by volatilization from the treated
surface. These two transfer routes can be of the same order of magnitude depending on the compounds
and their volatilization duration. The main objective of this work is to understand the determinism of
pesticide volatilization from the treated surface (via a complementary approach: laboratory and field
experiments/modelling), to assess its contribution to the exposure of populations and ecosystems via the
atmosphere and to identify appropriate management measures to protect ppopulations and ecosystems.

Datasets collected under real conditions for applications on bare soil and on plant cover in arable
crops and recently in vineyards illustrate ranges of volatilization fluxes and different dynamics depending
on the compounds and conditions. To explain atmospheric contamination, a need for monitoring over
sufficiently long periods has been identified. Original laboratory devices were also developed to generate
empirical parameterisations of compound/leaf interactions or to validate the parameterisation of gas
deposition on a water surface. The proposed Volt'Air-Veg volatilization model reproduces the
observations. However, further studies are still needed to better understand the interactions of the
compounds with the surface (leaves or crop residues), as well as on bare soil under drying conditions. The
effect of the formulation on the interactions of the compounds with the leaves is still a major issue. Thus,
in view of the complexity of the determinism of the volatilisation process and the current uncertainties,
it remains difficult to identify levers to limit volatilization in a generic way.

To study the exposure of ecosystems or populations, the Volt'Air-Veg model is used to predict
emissions by volatilization together with a range of atmospheric dispersion tools to predict atmospheric
concentration fields and dry deposition, thanks to several collaborations. At the local scale, dry deposition
charts on aquatic surfaces were generated, and their advantages compared to the empirical model
currently proposed in the regulation procedure are discussed. At the territorial scale, the MIPP tool, on
which Volt'Air-Veg modules have been implemented, takes into account lateral transfers within a territory
via both hydrological and atmospheric transfers. This will enable to analyze the contribution of the various
transfer routes to the exposure of ecosystems and residents within a catchment area and to identify
management measures at the landscape scale. The prediction of the CHIMERE chemistry-transport model
adapted to pesticides, whose description of the emission by volatilization from the plant cover was
inspired by the approach implemented in Volt'Air-Veg, showed a good agreement with the measurements
carried out by the AASQA. Tests on a wider range of situations would now be necessary.

The perspectives of this work will focus in the short term on mobilisation of the various tools
developed to analyse the relative contributions of spray drift and volatilisation to atmospheric
contamination and the exposure of local residents and ecosystems, in order to identify appropriate
management measures. Then, the objective is to participate in a better characterisation of the exposure
of populations and ecosystems via the atmospheric route, in order to evaluate its contribution in relation
to the other exposure routes. To do this, an integrative approach is required to cover the chain of
Practices - Contamination - Exposure - Impacts, given that the tools developed constitute the elementary
building blocks of the relationship between Agricultural practices and Environmental Contamination. This
must be accompanied by an in-depth evaluation of the domain of validity of the tools developed. This line
of research is part of the global health concept and will be based on an extended network of
collaborations in order to address the whole chain from practices to impacts (expologists,
epidemiologists, toxicologists, etc.).

Key words
Pesticides, atmosphere, volatilisation, measurements, modelling, exposition
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Glossaire

AASQA
ACTA
ADEME
ANAEE
ANSES

AOEL

APCA
BNVD

CEMAGREF
CMR
CNEP
CORPEN
cov

DJA
DROM
DT/CPG/SM
EEA

EFSA
EHESP
EMEP
EPA
FOCUS Air
GT
INERIS
INRAE
INSERM
LCSQA
LD

LQ
NOAEL/C

MP SYALSA
ONG

ORP

PBPK

PE

Associations Agréées pour la Surveillance de la Qualité de I’Air
Association de Coordination Technique Agricole
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European Environment Agency
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European Monitoring and Evaluation Programme

Environmental Protection Agency
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Groupe de Travail
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Limite de Quantification
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Observatoire des Résidus de Pesticides
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1. Introduction

1.1. Contexte

Mon activité de recherche s’inscrit dans la problématique générale de la contamination du
compartiment atmosphérique par les produits phytopharmaceutiques® (PPP) utilisés en agriculture
avec un focus sur I'étude du déterminisme de leurs émissions vers I’'atmosphere par volatilisation
et les conséquences en termes d’expositions des populations et des écosysteémes.

En effet, 'usage de PPP peine a diminuer ((ANSES, 2021) ; (Lesueur and Gauche, 2019); (Leenhardt
et al., 2022)) malgré les tentatives, dont les réflexions remontent en France aux débuts de années
2000 (Aubertot et al., 2005), poursuivies, suite au Grenelle de ’Environnement en 2007, dans le
cadre des plans Ecophyto |, Il et ll+, qui s’inscrivent dans le contexte européen de la directive SUD
(2009/128/CE), directive évoluant en 2023 sous la forme du réglement SUR% La derniére note
d’évaluation d’Ecophyto en 2021 reléve toutefois une poursuite de la diminution des substances les plus
préoccupantes (CMR 1) (Note Ecophyto, 20213). Or, I'utilisation de ces produits génére, via un ensemble
de processus (Figure 1) une contamination de I'ensemble des compartiments environnementaux

(Aubertot et al., 2005; Charbonnier et al., 2015; Leenhardt et al., 2022) dont "atmosphére.
N
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Figure 1: Processus impliqués dans le devenir d’un pesticide dans 'environnement conditionnant sa disponibilité et par
conséquent son efficacité phytosanitaire et la manifestation de son caracteére polluant (Barriuso et al., 1996).

A noter que sont en général considérées en priorité dans les travaux sur le devenir des PPP dans
I’environnement et leurs impacts, les substances actives contenues dans les PPP, voire leurs

1 |e terme « produit phytopharmaceutique » est défini dans le réglement (CE) n° 1107/20089. Il s’agit de produits, sous
la forme dans laquelle ils sont livrés a I'utilisateur et destinés a protéger les végétaux et les produits de cultures. Ils sont
destinés a i) protéger les végétaux contre tous les organismes nuisibles ou a prévenir leur action, ii) exercer une action
sur les processus vitaux des végétaux (dans la mesure ou il ne s’agit pas de substances nutritives), iii) assurer la
conservation des produits végétausx, iv) détruire les végétaux indésirables, v) détruire des parties de végétaux, freiner
ou prévenir une croissance indésirable de végétaux. Chaque produit se compose d’une ou plusieurs substances actives
responsables des propriétés du produit phytopharmaceutique et de substances appelées co-formulants. Ces derniéres
permettent de donner a la préparation une forme appropriée a son application. Les produits phytopharmaceutiques
sont autorisés pour des usages. Selon le code rural et de la péche maritime, un usage correspond a « I'association d’un
végétal, produit végétal ou famille de végétaux avec un ravageur, groupe de ravageurs, maladie ou groupe de maladies
contre lequel le produit est dirigé ou avec une fonction ou un mode d’application de ces produits » (article D. 253-8).
Rapport activité Anses (2021). Quant au terme « pesticides », méme s’il n’existe pas de définition unique, il regroupe
les PPP, les biocides, les produits anti-parasitaires humains et vétérinaires (Anses, 2017).

2 Proposition de Réglement du Parlement Européen et du Conseil concernant une utilisation des produits
phytopharmaceutiques compatible avec le développement durable et modifiant le réglement (UE) 2021/2115

3 https://www.ecologie.qouv.fr/plan-ecophyto-ii-retour-sur-actions-menees-en-2020
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principaux produits de transformation et trés peu les co-formulants en tant que tels. Le terme de
PPP pourra étre employé dans ce document en référence a la matiere active du PPP pour simplifier.

1.1.1. Une contamination de Patmosphére source d’exposition des populations et des
écosystémes

Une contamination avérée

Les pesticides peuvent étre présents dans I’'atmosphére sous forme gazeuse, particulaire (i.e.
associés aux aérosols atmosphériques), dans I’eau de pluie ou le brouillard. La contamination de
’atmosphere par les pesticides est connue en France depuis la fin des années 1990 grace a de
premiéres mesures dans I’air par des équipes de recherche (Bedos et al., 2002a) mais également
grace a des campagnes menées par les Associations Agrées de Surveillance de la Qualité de ’Air
(AASQA) depuis le début des années 2000 dans plusieurs régions francaises. Ces données sont
compilées dans la Base de données PhytAtmo®, et certaines ont fait I'objet de publications (par
exemple, Désert et al. (2018) en région Provence-Alpes-Cote d’Azur — PACA et Corse ; Ravier et al.
(2019), en région PACA avec un focus sur le glyphosate, TAMPA, le glufosinate d’aluminium en
phase particulaire ou Villiot et al. (2018) en région Grand Est). Les campagnes réalisées par les
AASQA se focalisent sur la quantification des pesticides dans I’air sous forme gazeuse et particulaire
(avec en général un pool des deux matrices lors de I’analyse) et ce, pour caractériser la
contamination de fond, i.e. non en proximité immédiate de parcelles traitées. Les préleveurs sont
disposés dans des lieux sélectionnés pour couvrir la gamme des différents types d’« ambiances »
possibles en termes d’influence de pratiques agricoles, se traduisant par des profils associés a des
contextes grandes cultures, viticulture, arboriculture, maraichage et élevage, et distinguant les
sites urbains/périurbains des sites ruraux.

Pour les campagnes AASQA, la liste des composés a rechercher en priorité est établie grace a un
outil développé au début des années 2000 par un groupe de travail pluridisciplinaire, I’outil Sph’air,
sur la base d’une approche multicritéres (Gouzy and Farret, 2005). Sont considérés dans Sph’air des
criteéres de potentiel d’émission vers "latmosphére (pendant et apreés I’application), de persistance
atmosphérique et de quantités utilisées sur la région d’étude. Peut étre pris en compte également
un critére de toxicité pour I’application de la hiérarchisation dans un cadre d’évaluation des risques
sanitaires. Ainsi, des listes dites socles pouvaient étre établies selon la région considérée. Une
harmonisation de cette liste a I’échelle nationale a été réalisée et mise en ceuvre pour la Campagne
Nationale Exploratoire des Pesticides (CNEP) menées en 2018/2019, campagne co-portée par
PINERIS, PANSES et les AASQA et dont le contexte de mise en ceuvre est présenté un peu plus tard.
Aprés une amélioration de I'outil Sph’air pour y intégrer les nouvelles connaissances acquises
depuis 2005 et des adaptations pour les DROM, la nouvelle liste alors obtenue comprend, pour Ia
métropole, 76 substances a rechercher dont 20 fongicides, 9 insecticides, 25 herbicides, 6 biocides,
15 persistants (composés avec une DTsoso1 > 120 j, dont 7 Polluants Organiques Persistants - POP?) et
un régulateur de croissance (Hulin et al. 2021). A noter que cette liste comporte des composés
identifiés en prenant en compte le critére de toxicité (pour I’évaluation des risques sanitaires) et
sans prendre en compte ce critéere de toxicité (pour Iévaluation de la contamination de
’atmosphére en tant que telle). En revanche, aucun critére écotoxicologique n’est pour I'instant
pris en compte. Au niveau international, des démarches similaires de classement ont été utilisées
pour identifier les pesticides a mesurer dans l'air a partir de critéres sur I'utilisation locale des
composés, leur toxicité ou leur présence potentielle dans I'air (Hulin et al., 2021). Des campagnes

4 https://atmo-france.org/mise-a-disposition-de-15-annees-de-mesures-de-pesticides/

5 Les Polluants Organiques Persistants (POP) sont des molécules définies par : un impact nuisible prouvé sur la
santé humaine et l'environnement ; une persistance dans l'environnement (résistant aux dégradations
biologiques naturelles), une bioaccumulation et un possible transport longue distance (convention de Stockholm)
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ont été ainsi menées aux Etats-Unis (Californie) (Segawa et al., 2014) et en Belgique (Giusti et al.,
2018).

Les concentrations observées en France sont comprises entre quelques pg/m3 a plusieurs ng/m3
(voire pg/m3 dans quelques rares cas, majoritairement pour le folpel et quelques cas pour le
chlorothalonil, dans un nombre limité de sites, que I'on peut attribuer a priori a un effet de la
distance aux parcelles traitées les plus proches). Cette gamme de concentrations est également
avancée par (Coscolla et Yusa, 2016) lors de leur synthése des données disponibles
internationalement (France, Canada, Espagne, USA pour les pesticides en cours d’utilisation, et
Mexico, Chine, Hong Kong, Turquie pour les POP) concernant environ 150 composés de diverses
familles chimiques.

Durant les campagnes des AASQA, I’ensemble des familles herbicides/fongicides/insecticides est
retrouvé dans I’air avec une contribution de chaque famille dépendant localement des pratiques
alentours. Ainsi, une concordance globale de la contamination de I’'atmosphére avec les périodes
de traitements est observée avec des périodes plus contaminées en octobre-décembre et avril-juin
en grandes cultures (avec toutefois une présence toute I'année), juin-septembre en viticulture, de
mai a ao(t pour I'arboriculture (Figure 2). Notons toutefois une contamination observée tout au
long de "année, ainsi que relevé par exemple par (AASQA AirParif, 2020).

Zones de grandes cultures - sites de fond 2012-2015 2% Zones viticoles - sites de fond - 2012-2015
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Figure 2 : Cumul hebdomadaire moyen des concentrations mesurées par les AASQA entre 2012-2015 - sites de fond (ng/m?)
toutes substances confondues (Marliére, 2018)

Coscolla et Yusa (2016) indiquent également que la concentration globale a I'échelle régionale est
attendue plus élevée au cours de la période d’application d’un pesticide donné sur de grandes
surfaces, générant une saisonnalité dans I’évolution des concentrations, méme si, pour certains
pesticides en cours d’utilisation, il n'est pas toujours évident de savoir si leur concentration et leur
fréquence de détection dans I'air est associée avec une utilisation locale, et/ou au transport a
longue distance a partir d'autres sources non locales. En effet, certains pesticides peuvent faire
I’objet d’un transport atmosphérique générant une contamination locale mais également de zones
naturelles plus ou moins éloignées des zones agricoles, comme en témoignent par exemple les
récents résultats de Machate et al. (2022) ou (Mayer and et al., 2022). Si ce transport moyenne et
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longue distances était bien connu pour les POP, dont les pesticides organochlorés (e.g. Schuster et
al., 2021), Poriginalité des travaux ici cités porte sur le fait qu’ils considérent les PPP en cours
d’utilisation, présents soit dans des lacs de montagne (Machate et al., 2022) soit dans I’'atmosphére
en montagne (Mayer and et al., 2022), pour lesquels la voie de transport atmosphérique ne fait
aucun doute.

Il est important de noter que la présence du composé dans I'atmosphére sous forme gazeuse ou
particulaire peut modifier non seulement son potentiel de dégradation (Mattei et al., 2019 ; Socorro
et al., 2016) mais également son impact sanitaire et écotoxicologique. Pourtant, I’évaluation de la
partition gaz/particules (G/P) dans I’'atmosphére est rare (Coscolla et Yusa, 2016) et seuls quelques
travaux ont porté sur I’étude de la distribution granulométrique des aérosols avec des pesticides
(Coscolla et al., 2013 ; Coscolla and Yusa, 2016 ; Degrendele et al., 2016).

Doit étre rajoutée a la contamination de I"atmosphére par les pesticides présents sous forme
gazeuse et particulaire la contamination de ’eau de pluie, qui, apres dép6t (dépot humide), peut
contaminer des zones a différentes distances (Mamy et al., 2022). Cependant, il n’y a pas de
surveillance continue en France de la contamination de I’eau de pluie par les pesticides, les données
disponibles proviennent d’études ponctuelles émanant essentiellement d’équipes de recherche et
sont peu nombreuses. La synthése bibliographique sur les données disponibles en France au début
des années 2000 (Bedos et al., 2002a) indiquait des concentrations dans les eaux de pluie de
quelques dizaines a centaines de ng/L mais pouvant atteindre dans leurs valeurs maximales
quelques pg/L (cas de Iatrazine, isoproturon, mecoprop ou le parathion méthyl). Cette
contamination peut suivre différentes dynamiques annuelles selon la classification proposée par
Dubus et al. (2000) : détection épisodique ou selon les saisons en fonction de leurs périodes
d’application et détection en continu comme pour le lindane (dont une diminution claire de la
concentration dans les dép6ts humides entre 1992-1993 et 1999-2000 a été relevée par Teil et al,,
(2004) en lien avec linterdiction du lindane en tant que PPP). Récemment, douze pesticides
(six fongicides, cing herbicides et un insecticide) ont pu étre quantifiés sur un site de la zone atelier
de la Plaine Val de Sévres dans I'eau de pluie a des concentrations allant de 0,5 ng/L a 170 ng/L, avec
une modulation saisonniére (Décuq et al., 2022). Cela représente en termes de dép6ts cumulés sur
les 9 mois de suivis un dépdt de 100 mg/ha pour le S-métolachlore et la pendiméthaline par
exemple. En Suede, Kreuger et al. (2017) ont calculé, a partir d'un suivi a long terme des
concentrations de pesticides dans les eaux de pluie, des dépbts humides allant de 9 a 800 mg/ha/an,
ce quireprésente jusqu'a 0,1% de la dose appliquée pour certains composés. Potter et Coffin (2017)
ont conclu, apreés 3 ans de surveillance des précipitations dans un petit bassin versant aux Etats-
Unis, que la contamination des dépdts humides devrait étre incluse dans I'évaluation des risques
liés aux pesticides.

Inquiétudes quant aux impacts des PPP sur la santé des populations

L’exposition aux pesticides des professionnels, des riverains de zones agricoles et de la population
générale suscitent de nombreuses inquiétudes, ainsi que rappelé par larécente expertise collective
INSERM (2021). Cette expertise a établi des présomptions de liens entre exposition aux pesticides
(toute voies confondues) et survenue de diverses pathologies (cancers, troubles cognitifs, maladie
d’Alzheimer, Parkinson, perturbations endocriniennes, ...) non seulement pour les professionnels
mais également pour la population générale, avec une mise en perspective avec les résultats
d’études toxicologiques pour évaluer la plausibilité biologique des liens observés. Parmi les
pathologies nouvellement intégrées dans cette expertise par rapport a la précédente en date de
2013, on y trouve les pathologies respiratoires pour les professionnels mais également pour la
population générale, notamment en termes d’asthme et de bronchopneumopathie chronique
obstructive. Les études sur les mécanismes physiopathologiques analysés sur des modéles animaux
ou des lignées cellulaires montrent, selon les composés, une production de stress oxydant, une
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mitotoxicité et une immunomodulation. Mais les travaux restent peu nombreux sur les liens entre
exposition environnementale aux pesticides et troubles respiratoires.

Dans ce contexte, la contamination du compartiment atmosphérique, de mieux en mieux
renseignée, s’est traduite par des questionnements sur ses conséquences en termes d’exposition
de la population générale, méme s’il n’existe pas de valeurs seuils réglementaire pour ce milieu,
d’exposition des écosystémes et sur I'identification de leviers pour la limiter. Dés 2005, I’expertise
collective INRA/CEMAGREF (Aubertot et al. 2005), analysant les moyens de « Réduire I'utilisation
des pesticides et en limiter les impacts environnementaux », intégre dans son analyse le
compartiment atmosphérique en I'identifiant comme milieu de dispersion des composés. Deés le
milieu des années 2000, le CORPEN (Comité d’Orientation pour des Pratiques Agricoles
Respectueuses de "Environnement) consacre un de ses rapports aux Produits phytosanitaires dans
I'air : origine, surveillance et recommandations pratiques en agriculture (Corpen, 2007). Il s’agit d’'une
synthése des connaissances sur le sujet, avec des fiches de recommandations proposées par filiere,
essentiellement consacrées aux moyens de limiter la dérive de pulvérisation. En 2010,
I’Observatoire des Résidus des Pesticides (ORP) émet, sur la base des données de contamination
de l'atmosphére, des recommandations pour une surveillance nationale de la contamination de I’air
par les pesticides mais propose également un ensemble de recommandations pour mieux évaluer
I’exposition de la population générale aux pesticides (ORP, 2010). Depuis lors, il est clairement fait
mention de la question de la surveillance de cette contamination dans divers documents de
politiques publiques (rapport de la (Cours des Comptes, 2015), rapport du sénateur Potier (Potier,
2015)). Actant le besoin d’élaborer une stratégie harmonisée de surveillance de la contamination
de "latmosphére par les pesticides au niveau national, les ministéres en charge de I’agriculture, de
I’écologie, de la santé et du travail ont saisi ’TANSES en 2014, ce qui s’est traduit par I'identification
des composés a suivre en priorité (Hulin et al., 2021) et par la réalisation de la Campagne Nationale
Exploratoire des Pesticides dans I’air ambiant (CNEP) citée ci-dessus (co-portée par I'INERIS,
’ANSES et les AASQA) et le récent engagement d’une surveillance pérenne des pesticides dans
atmosphere (cf. Communiqué de presse du 19/07/21; arrété du 08/12/22 du Plan national de
Réduction des Emissions de Polluants Atmosphériques®; (Cours des Comptes, 2020)).

Une premiére interprétation des impacts sanitaires pour la population générale des composés
quantifiées pendant la CNEP a conduit a I’élaboration d’une liste de substances d’intérét sur la base
de critéres de dangers chroniques et de leurs fréquences de quantification dans I’atmospheére
(ANSES, 2020). Cette liste est constituée de 32 composés’, et est accompagnée de listes
complémentaires identifiant des composés pour lesquels un manque de données portant sur les
effets chroniques ne permettait pas de les classer ou des composés présentant un effet irritant
pour les voies respiratoires. Encore récemment, le 4™ Plan national santé environnement : « Un
environnement, une santé » (2021-2025) (PNSE4, 2020) recommande « de poursuivre 'amélioration
de la connaissance des expositions des populations aux pesticides, de leurs effets sur la santé et de
développer des actions visant a les réduire, ... », et la Cour des Comptes (2020) reléve le manque
de connaissance sur I’exposition aux pesticides par voie aérienne.

b https://www.legifrance.gouv.fr/jorf/id/JORFTEXTO00046745030

7 avec une cotation de danger « cancérogéne chez F'Homme » et/ou « reprotoxique chez 'Homme » et/ou « PE » :

Deltaméthrine, Diuron, Epoxiconazole, Etofenprox, Fénarimol, Iprodione, Lindane, Linuron, Métribuzine, Myclobutanil,
Pentachlorophénol, Perméthrine, Phosmet ; avec une cotation de danger « cancérogéne probable ou possible » et/ou
« reprotoxique probable ou possible » et/ou un « PE possible » avec une FQ > 1 % : 2,4-D, Boscalid, Chlorothalonil,
Chlorpropham, Chlorpyriphoséthyl, Cyprodinil, Fenpropidine, Fluazinam, Folpel, Glyphosate, Métazachlore, Oxadiazon,
Pendiméthaline, Propyzamide, Pyriméthanil, S-métolachlore, Spiroxamine, Tébuconazole, Triallate
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La question se pose de la potentielle surexposition aux PPP des riverains de zones agricoles en lien
avec des niveaux de concentrations attendues plus élevées que dans des zones plus éloignées. Au
niveau européen, des projets ont été menés récemment afin d’évaluer I’exposition potentielle des
riverains aux produits appliqués localement. Le projet OBO® mené aux Pays-Bas en proximité de
champ de bulbes a permis de quantifier des niveaux de concentrations dans ’air extérieur mais
également en air intérieur dans des foyers proches des zones de traitement. Ce projet conclut que
la volatilisation est une voie d’exposition des riverains a considérer en plus de la dérive de
pulvérisation (Figueiredo et al., 2022 ; Vermeulen et al., 2019). Ruthy et al. (2019) relévent, dans le
cadre du projet PROPULPP? mené en Belgique, une diminution des dép6ts de PPP avec la distance
en aval des parcelles traitées, avec une diminution moins marquée des concentrations
atmosphériques par rapport a celle des dépdbts au sol. Par ailleurs, I’évaluation des risques menées
avec les mesures réalisées dans le cadre du projet permet de conclure que les risques ne peuvent
pas étre exclus pour une ou deux substances a 10 m de la parcelle traitée. Par ailleurs, le projet
européen BROWSE (Butler Ellis et al., 2017) a permis d'améliorer les modéles d'évaluation de
I'exposition aux pesticides pour les opérateurs, les travailleurs, les résidents et les riverains.

L’INSERM (2021) signale une influence de la proximité aux zones agricoles sur la contamination par
les pesticides du lieu de vie, toutefois cette influence semble variable selon les substances, leur
mode d’application et les matrices environnementales ou biologiques considérées pour estimer
I’exposition. Les auteurs relévent par ailleurs « des limites importantes en lien avec I’évaluation de
I’exposition : évolution des activités agricoles difficile a prendre en compte, historique résidentiel
rarement disponible, précision du géocodage peu discuté, non prise en compte des usages de
pesticides agricoles..., et 'absence de données individuelles. L’affinement de ces approches devrait
permettre de progresser dans |’évaluation des expositions aux pesticides des personnes au sein
méme de leur domicile et I’estimation des risques pour la santé ». La campagne PestiRiv SpF/ANSES
menée en 2018/2019 a la demande de la Direction Générale de la Santé, dont les résultats seront
disponibles en 2024, devrait apporter un éclairage sur cette potentielle surexposition. En effet,
cette campagne vise a évaluer cette exposition via des mesures dans des foyers de riverains et des
foyers témoins, de contamination de I’air ambiant et intérieur, des poussiéres intérieures, des
aliments autoproduits ou d’imprégnation des personnes (urines, cheveux) et ce, dans six régions
viticoles franqaises.

En paralléle de ces actions, un arrété en date du 27 décembre 2019 relatif aux « mesures de
protection des personnes lors de Iutilisation de produits phytopharmaceutiques a proximité des
zones d’habitation » instaure des distances de sécurité en fonction des mentions de danger des
produits, des cultures et du matériel utilisé. Des demandes de modifications de ce décret ont été
faites par le Conseil d’Etat en juillet 2021 (Décision n°437815) puis en décembre 2022 (Décision
n° 462352), traduisant ainsi un niveau de préoccupation fort de la part des pouvoirs publics mais
également de la société en général comme en témoignent les multiples recours auprés de I’Etat
francais déposés par les ONG pour élargir les zones de protection et, au contraire, par certaines
organisations agricoles qui percoivent ces zones comme des zones «perdues» ayant pour
conséquence une perte des surfaces agricoles susceptible d’induire une baisse des rendements.
Sur ce point, Guilpart et al. (2022) évaluent respectivement a 0.2, 5, 16 et 29 % de la superficie
agricole nationale totale située a moins de 10, 50, 100 et 150 m des batiments résidentiels avec
toutefois une disparité selon le type de cultures. Ainsi, jusqu’a environ 45% de la superficie des
vignobles et 53 % de la superficie nationale des vergers, deux cultures a forte intensité d'utilisation
des pesticides, sont situées a moins de 150 m de batiments résidentiels, contre 22% pour le blé. Les
surfaces concernées pour une distance de 10 m sont de quelques pour cent. Les ONG se lancent
également dans des études sur le terrain pour évaluer I’exposition de riverains, comme par exemple

8 https://www.rivm.nl/en/news/better-insight-into-local-residents-exposure-to-pesticides
? https://www.issep.be/propulppp/
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Générations Futures (Générations Futures, 2022). Signe d’une prise de conscience de cette
problématique, des évenements sont régulierement organisés par différentes instances pour
rassembler les différents acteurs : on peut citer par exemple, les sessions « Agriculture et Qualité
de I'air » organisées par ’Assemblée Permanente des Chambres d’Agriculture (APCA 2014), la
journée « Pesticides Environnement Santé : quelles solutions » organisée par ’AASQA Nouvelle-
Aquitaine (2016), la journée « d’échanges sur I"exposition aux pesticides des riverains des zones
agricoles » organisée par I’ANSES (2016), la journée « Exposition des populations aux produits
phytosanitaires et risques sanitaires » organisée par I’Académie de 'agriculture et PEHESP (2017),
ou le colloque « Estimer les expositions aux pesticides : données et approches géographiques »
organisé par SpF (2022).

Inquiétudes quant aux impacts des PPP sur la santé des écosystémes

A Iimpact sanitaire, s’ajoute I'impact sur les écosystémes et la biodiversité dont I’érosion est en
partie attribuée aux PPP. Aubertot et al (2005) mentionnaient « Risques en santé humaine et
environnement... la convergence des problématiques ». Les impacts sur les écosystémes relévent
d’effets directs (notamment sublétaux) mais également indirects, effets largement repris
récemment lors de I’expertise scientifique collective INRAE/Ifremer «Impacts des produits
phytopharmaceutiques sur la biodiversité et les services écosystémiques » (Leenhardt et al., 2022;
Mamy et al., 2022). Ces effets indirects comprennent la réduction des ressources alimentaires, la
perte d’habitats, des variations de Iintensité de prédation ou des rapports de compétition pour
I’alimentation. Ils ne sont pas restreints au seul mode d’action des composés et s’expriment sur les
organismes mais aussi au niveau populationnel (Pesce et al., 2023). Il est clair que la dissipation des
pesticides hors des parcelles traitées pendant I'application des produits et aprés I’application
engendre, via une contamination de I’ensemble des compartiments environnementaux y compris
marins (Leenhardt et al., 2022), une exposition des écosystemes que I’on qualifie de « non-cibles »
dans le sens ou le traitement ne les cible pas intentionnellement. Les voies de transferts
atmosphériques constituent alors un vecteur de dispersion a différentes échelles. A titre
d’illustration, Castell et al. (2019) relévent par exemple des effets d’herbicides sur la diversité
floristique en bordure de champ traités via la dérive des gouttelettes de pulvérisation au cours de
I’application et du fait de la volatilisation des produits appliqués sur les cultures, puis de leur dép6t
a proximité. Par exemple, une étude a montré une diminution de 85 % de I'intensité de floraison
chez une espéce ubiquiste des paysages agricoles, Ranunculus acris (Schmitz et al., 2013), une autre
étude montre, en bordure de parcelles, une richesse spécifique et une surface végétale faibles
(environ 11 espéces, et 21 % de couverture) en comparaison avec celles observées dans des zones
en jachere, malgré un nombre d’espéces végétales plus important qu’en zones cultivées (CEH,
2009). La contamination de I'atmosphére ou de lacs en montagne citée plus haut témoigne d’un
transport a de moyennes a grandes distances.

Autre sujet de préoccupation (Castell et al., 2019) : la contamination des masses d’eau par les PPP,
générant des effets déléteres sur le développement et la reproduction d’espéces aquatiques,
comme les perturbations endocriniennes et I’apparition d’intersexualité chez les poissons et
amphibiens en lien avec la présence d’atrazine (Hayes et al., 2011) ou la mortalité de la quasi-totalité
de tétards de trois espéces d’amphibiens exposés en microcosme aquatique a une application aux
doses recommandées d’un produit formulé a base de glyphosate (Relyea, 2005). Méme si plusieurs
voies de transfert peuvent conduire a la contamination de ces masses d’eau, la contribution des
voies de transfert atmosphérique (que cela soir par dépét de gouttelettes de pulvérisation, dépots
secs ou humides) ne fait aucun doute, et ce, dés le moment de "application ainsi que relevé par
(Mamy et al., 2022).

Par ailleurs, les productions agricoles peuvent également faire I’objet d’une contamination par des
produits non utilisés sur celles-ci, comme illustré dans le cas du prosulfocarbe retrouvé dans des
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pommes et du cresson pour laquelle la voie atmosphérique est identifiée comme source de
contamination (ANSES, 2017 ; Devault et al., 2019). Une contamination de cultures en agriculture
biologique est également constatée, dont I'origine peut étre liée a des transferts depuis le sol ou
par I'eau d’irrigation par exemple mais également a des transferts atmosphériques (dépéts sec et
humide, dérive de pulvérisation) (Schleiffer and Speiser, 2022).
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Figure 3 : Impacts de "ammoniac et des produits phytopharmaceutiques d’origine agricole sur les écosystémes naturels
(Castell et al., 2019).

Ainsi, étudier la contribution des voies d’exposition via
I’'atmospheére a I'exposition des populations et des
écosystemes naturels et/ou les agroécosystémes est
primordial pour une meilleure caractérisation de
Pexposome®  (illustration  ci-contre, ORP) et
I'identification des mesures de gestion nécessaires,
lesquelles requiérent une compréhension la plus
précise possible des mécanismes impliqués dans cette
contamination. Nous reprendrons plus amplement ces
objectifs dans les perspectives, ainsi que le contexte de
santé globale dans lequel ils s’inscrivent.

Voio allmntaire S
i N LA RN AN

10 L’exposome correspond a I'ensemble des expositions subies par un individu ou une population durant sa vie
entiére. Ce concept embrasse une vision réellement multi-dimensionnelle de la relation entre environnement et
santé. D’abord il met en valeur le réle de I’environnement comme complément du génome et comme déterminant
du bien-étre et de la santé de ’'homme et notamment les expositions de nature chimique, physique ou biologique.
Mais il va bien au-dela puisqu’il englobe aussi le contexte psychologique et socioéconomique. Ainsi, I’environnement
est vu a la fois sous son angle physique et psycho-social. De plus, ce concept introduit une autre dimension, celle du
temps, puisqu’il insiste sur I'importance d’évaluer les expositions tout au long de la vie, dés la conception (Barouki,
2020).
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1.1.2. Mécanismes en jeu : focus sur les émissions vers I'atmosphere et les outils disponibles

La contamination de I’atmospheére par les pesticides telle que décrite précédemment résulte d’un
ensemble de processus sources (émission), puits (transformation au sein du compartiment
atmosphérique, dép6ts) et transport. Les émissions de pesticides vers I'atmosphére, peuvent avoir
lieu pendant I'application par dérive aérienne des gouttelettes de pulvérisation (plus de 9o% des
application ayant lieu par pulvérisation, Aubertot et al. (2005)) ou en post application par
volatilisation depuis la surface traitée que cela soit la plante ou le sol et enfin par érosion éolienne
(van den Berg et al., 1999) (Figure 4). Une fois émis vers I'atmosphére, les produits vont subir des
réactions chimiques, étre transportés et se déposer soit par dérive sédimentaire lorsque I'on parle
des gouttelettes de pulvérisation soit par dépdt gazeux ou humides et ainsi contribuer a une
éventuelle contamination d’écosystémes non cibles.
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Concernant plus spécifiquement les émissions, au coeur des travaux ensuite présentés, il est
communément admis que la dérive peut représenter entre 15 et 40% des quantités appliquées
(Mamy et al., 2022) et la volatilisation représente de 0,1% de la dose appliquée jusqu’a quelques
dizaines de % dans certaines conditions (Guiral et al., 2016). Le flux de volatilisation présente un
" v tnéral un flux de volatilisati ‘ué la nuit. 11 fau u
cycle diurne avec en général un flux de volatilisation atténué la nuit. Il faut noter dés a présent que
la temporalité des processus de dérive de pulvérisation et de volatilisation est tres différente :
I’émission vers I'atmosphére par dérive de pulvérisation a lieu pendant I’application alors que
I’émission par volatilisation peut durer plusieurs jours a semaines apreés "application. Par ailleurs,
I’état des composés différe : le composé sera sous forme de gouttelettes voire de gaz lors de
I’application puis essentiellement de gaz voire sous forme particulaire apres I’application.

Les facteurs gouvernant les émissions de PPP vers I’air sont clairement identifiés. Les facteurs
influencant la dérive de pulvérisation se déclinent en 4 catégories (Figure 5): (1) les caractéristiques
de la bouillie dépendant de la formulation, de la présence d'adjuvants; (2) la technique de
pulvérisation utilisée incluant le type de pulvérisateur, la vitesse d'avancement, les buses utilisées,
la pression, I'orientation de buses, la vitesse d’éjection des gouttes a la sortie des buses, la
granulométrie des gouttes; (3) la culture traitée et son stade de développement, qui va
conditionner le degré d’interception de la bouillie pulvérisée selon son stade végétatif et donc sa
hauteur, sa densité/porosité, sa structure et le matériel utilisé; et (4) les conditions
météorologiques comme l'intensité du vent, ’humidité de I’air, la stabilité atmosphérique ou la
température de I'air.
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Concernant les facteurs qui influencent la volatilisation, celle-ci dépend (1) des caractéristiques de
la substance active comme la pression de vapeur saturante, la solubilité dans ’eau et le coefficient
d’absorption mais également la formulation; (2) des pratiques agricoles comme la dose
d’application, la date d’application qui conditionne les conditions pédoclimatiques, le travail du sol
comme I'incorporation dans le sol des produits appliqués, le choix de la formulation comme évoqué
juste avant ou I'irrigation ; (3) des propriétés et conditions de la surface comme la teneur en eau du
sol, la teneur en matiére organique du sol, sa texture, la température de surface, la présence de
mulch en surface du sol ou le type de feuille et enfin (4) des conditions météorologiques
(température de I’air, pluie, intensité du vent, rayonnement solaire).
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Figure 5: Facteurs influencant (haut) la dérive et (bas) la volatilisation d’aprés (Bedos et al., 2002b)

Les facteurs qui influencent la dérive de pulvérisation ne sont donc pas forcément les mémes que
ceux quiinfluencent la volatilisation, ainsi les leviers d'action pour limiter ces voies de transfert vont
donc étre différents. Identifier les leviers adéquats pour limiter les émissions requiert donc d’étre
en capacité d’identifier la principale voie d’émission responsable d’une contamination observée
localement.

1 D’une maniére générale, les caractéristiques des substances actives présentent une grande variabilité.
La gamme de valeurs de la pression de vapeur saturante des pesticides couvre par exemple des valeurs allant de
10 Pa a 1 Pa, classant ainsi les pesticides dans la famille des composés organiques semi-volatils, les composés
organiques volatils présentant une pression de vapeur saturante supérieure a 130 Pa. Au sein d’une méme famille
chimique, la gamme peut étre également trés large (Calvet et al., 2005).
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Ainsi, quand j’ai débuté mon activité de recherche sur ce sujet, ala fin des années 1990, la littérature
fournissait déja des informations sur les voies d’émission de PPP vers I"latmosphére et les clefs
d’analyse de leur déterminisme. Si ’émission par dérive des gouttelettes faisait déja I'objet de
travaux au CEMAGREF, trés peu de travaux portaient sur les émissions par volatilisation en France.

Par ailleurs, I’analyse bibliographique menée alors (et actualisée par Guiral et al., (2016), en Annexe)
sur les différentes approches disponibles dans la littérature pour prédire les émissions par
volatilisation montrait I’existence de relations empiriques et d’un modéle mécaniste dédié a la
prédiction spécifiquement du flux de volatilisation (le modele canadien PEM, Pesticide Emission
Model, Scholtz et al., 20023, 2002b). Cependant, les codes sources de ce modéle n’étaient pas
disponibles, limitant ainsi son utilisation en recherche. Par ailleurs, les modeles FOCUS (FOrum for
the Coordination of pesticide fate models and their USe) utilisés en Europe a I’échelle parcellaire
pour I"évaluation du risque lors de ’homologation des substances actives tels que PEARL (Leistra
et al., 2001), PRZM (Carsel et al., 1999) ou MACRO (Larsbo and Jarvis, 2003), comprennent une
description de la volatilisation. La prédiction de la volatilisation n’étant toutefois pas leur objectif
premier, leur approche pour décrire la volatilisation est en général relativement simple
(cf Tableau A3). Des améliorations ont toutefois été apportées dans des versions recherche de ces
modeles (Ferrari et al., 2003; van den Berg et al., 2003; Wolters et al., 2003) ainsi que discuté dans
le cadre du projet APECOP par (Vanclooster et al., 2003). Comme pour PEM, les codes sources de
ces modeles ne sont pas disponibles pour la communauté. Nous verrons toutefois par la suite que
grace a une collaboration avec un des développeurs du modeéle PEARL, nous avons pu adapter leur
approche de description de la volatilisation depuis un couvert végétal pour certains de nos
développements.
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Figure 6: Evolution annuelle depuis 1970 du nombre de jeux de données dans la littérature portant sur la mesure de la
volatilisation au champ et de la dérive (haut) et nombre de jeux de données portant sur la volatilisation au champ par
composé (bas).

L’analyse des jeux de données existant portant sur la quantification de flux de volatilisation en
conditions réelles (Guiral et al. (2016), (Bedos et al., 2019)), montre que si un certain nombre de jeux
de données ont été acquis dans la communauté, ils couvrent partiellement les différents contextes
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de pratiques. En effet, il est important de noter que notre niveau de connaissance de ce processus
émane d’un nombre de jeu de données relativement restreint : ont ainsi été répertorié entre les
années 1970 et 2017, 48 jeux de données acquis au champ concernant la volatilisation depuis le sol
et 20 concernant la volatilisation depuis le couvert végétal. Les études se sont particulierement
développées depuis les années 90 avec toute une gamme de méthodes d’estimation de flux,
I’approche aérodynamique étant la plus courante. Concernant les substances actives étudiées, les
substances actives présentant le plus d’études (>2) sont pour la plupart interdites en Europe a
présent, les études pouvant étre assez anciennes. Parmi les substances actuellement utilisées,
celles présentant le plus grand nombre d’études sont le triallate et le fenpropimorphe. Beaucoup
de substances actives n’ont fait I’objet que d’une seule étude (Figure 6). L’essentiel des jeux de
données a été obtenu en grandes cultures, peu en arboriculture et viticulture.

Cette bréve présentation de Iétat des lieux des connaissances des processus d’émission de
pesticides vers I"atmosphére, de leur déterminisme et de la disponibilité d’outils de prédiction
associés et de jeux de données nous ont engagé a développer des travaux sur la volatilisation des
matiéres actives contenues dans les PPP dans le contexte pédoclimatique francais et les pratiques
agricoles associées.

1.2. Objectifs de mes recherches

L’objectif général de mes travaux porte sur la compréhension du déterminisme de la volatilisation
des pesticides depuis la surface traitée et I’évaluation de sa contribution a 'exposition des
populations et des écosystemes aux pesticides via Patmosphére. Cet objectif se décline en
objectifs opérationnels : (1) développer les approches ad hoc en termes d’acquisition de jeux de
données aux échelles pertinentes, (2) développer des outils de prédiction des émissions/transferts
aériens/dépots et (3) identifier des leviers permettant de limiter les émissions ou I’exposition des
populations et des écosystémes aux pesticides.

La démarche a été structurée en deux volets : (1) I’analyse de la volatilisation des pesticides depuis
la surface traitée, puis (2) I"étude de la dispersion atmosphérique de la fraction de pesticides
volatilisée et son dépdt gazeux, et ce de I’échelle locale a des échelles paysagéres et/ou régionales.
Ce second volet permet d’aborder a présent I’étude de I’exposition des populations par prédiction
des concentrations atmosphériques et I’étude de I’exposition des écosystémes non cibles par
prédiction des dép6ts (Figure 7).

A ainsi été définie une démarche alliant modélisation mécaniste et déterministe afin de s’assurer
d’une certaine généricité de I"approche, et I'acquisition de jeux de données permettant d’évaluer
les prédictions de modeéles ou de fournir les paramétrisations empiriques requises. La
méthodologie expérimentale et la modélisation mises en ceuvre pour étudier la volatilisation ont
été adaptées au cas des pesticides a partir de méthodologies déja en place au sein de I'unité pour
d’autres gaz polluants, I’lammoniac en particulier, via :

* L’acquisition de données de flux d’émission (1) au champ, selon des méthodologies
classiquement utilisées pour la mesure d’émission de polluants liée a des sources
surfaciques -selon la méthode aérodynamique et par modélisation inverse de modéle de
dispersion atmosphérique, (2) en conditions semi-contrélées en tunnels de ventilation
disposés au champ et (3) en conditions contr6lés au laboratoire avec des systémes
développés spécifiquement. Pour ce faire, une adaptation des méthodes de mesure des
concentrations en pesticides dans I’air a été réalisée,

* La modélisation mécaniste de la volatilisation depuis la surface traitée, sur la base du
modéle Volt’Air développé initialement pour prédire la volatilisation de NH; depuis un sol
nu (Génermont et Cellier, 1997) et le modéle SurfAtm développé initialement pour prédire
les échanges de NH; ou Os au sein d’un couvert végétal (Personne et al., 2009), en adaptant
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la description des processus spécifiques aux pesticides. La contribution de la volatilisation
a la contamination de "'atmosphére aux échelles locales, paysagére ou régionale/nationale
et a leur dépbt sec a été étudiée via le couplage des modéles de volatilisation avec des
modeles de dispersion atmosphérique aux échelles pertinentes.

Les systemes agricoles analysés vont de la parcelle en sol nu avec ou sans résidus de cultures, aux
pratiques phytosanitaires en contexte de grandes cultures et de viticulture, avec un focus sur
certains types de produits en fonction des systémes, les herbicides pour les traitements sur sol nu
ou avec résidus de cultures, et les fongicides pour les traitements sur couverts végétaux.

1.3. Plan du rapport

Une premiére partie du rapport (Section 2) présente les approches choisies en modélisation pour
prédire les émissions par volatilisation a I’échelle parcellaire et la dispersion atmosphérique de Ia
fraction volatilisée a différentes échelles ainsi que leur dép6t sec sur des eaux de surface.

La Section 3 détaille les principaux résultats obtenus sur les échanges surface/atmosphére en
termes de volatilisation et dépbts gazeux sur des surfaces aquatiques puis aux échelles supra-
parcellaires, locale, paysagére, régionale et nationale. Un point est ensuite fait sur les
collaborations ayant permis les divers développements présentés, ainsi que les activités d’expertise
et d’enseignement.

La Section 4 présente les perspectives de ce travail qui visent a évaluer I’exposition
environnementale des populations et des écosystémes non cibles aux PPP via 'atmospheére. Sont
identifiés en premier lieu les défis a relever et les pistes proposées pour traiter de la chaine
compléte « Pratiques-contamination des milieux-exposition-impacts », puis les besoins en termes
d’approfondissement des connaissances sur la contamination de I'atmosphére et les sources de
cette contamination. La Figure 7 synthétise les activités de recherche structurées en deux axes
(étude des processus et démarches d’intégration) et les perspectives proposées. Le plan du
rapport s’organise a partir de ce schéma, comme illustré dans la Figure 7.

N_WB
* Etude de processus
. Volatilisation sol Volatilisation couvert Volatilisation
Axe 1 nu (GC) végétal (GC) Vigne
Processus Dépots gazeux (eau) Y,

* Intégration a des échelles supra-
parcellaires
« Echelle locale

Axe 2 o Echelle du paysage

* Echelle régionale/nationale

Requiert d’élargirle spectre des
conditions décrites & d’intégrer

d'autresgrocessui : :

Intégration

* Expositions : Ecosystéme non cibles,
populations (riverains, population
générale)

* Leviers d’actions

* Impacts sur la santé des populations et

Requiert de lever des verrous et
des écosystémes de relever des challenges

I Via des collaborations

Figure 7: Structuration des activités de recherche et plan du rapport
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2. Bilan des activités : Matériels et Méthodes

Ainsi que précisé ci-dessus, la démarche adoptée repose a la fois sur un volet de modélisation
mécaniste (voir Tableau 1 pour une synthése des outils mobilisés et adaptés selon les objectifs) et
sur un volet expérimental d’acquisition de jeux de données mobilisant différentes approches selon
les objectifs. Les résultats sont présentés en Section 3.

2.1. Modélisation

Le développement d’outils de modélisation est primordial pour pouvoir prédire des situations de
contamination ou de flux d’échange de surface dans des conditions non explorées
expérimentalement. Par ailleurs, dés lors que I'approche repose sur une description des processus
impliqués et de leur couplage, les outils de modélisation permettent d’analyser le déterminisme
des processus voire les potentielles rétroactions. Enfin, une fois stabilisés, ces outils constituent
des outils d’évaluation des mesures de gestion identifiées, d’optimisation de celles-ci et d’appui a
la définition spatio-temporelle des protocoles d’échantillonnage utilisés pour suivre la
contamination de I’environnement. Nous distinguons ci-aprés les modeles a I’échelle parcellaire
portant sur la prédiction des flux de volatilisation des modeles mobilisés pour étudier la dispersion
atmosphérique de cette fraction volatilisée.

2.1.1. Modéles d’émission par volatilisation a I'échelle parcellaire

Deux modéles développés au sein du laboratoire, les modéles Volt’air, et SurfAtm ont été adaptés aux
pesticides, et ce en collaboration avec les développeurs des modeéles, respectivement S. Génermont,
P. Cellier et E. Personne, ainsi qu’avec les collégues de I’équipe Sol étudiant le devenir des pesticides
dans le sol (E. Barriuso, P. Benoit, V. Pot et L. Mamy) et ponctuellement les ingénieurs (N. Gagnaire,
O. Maury), K. Goss (Leipzig) pour la description de I'adsorption des pesticides en conditions séches du
sol et E. van den Berg (Wageningen) co-développeur du modeéle PEARL, pour la description du devenir
des pesticides sur les feuilles.

En ce qui concerne les applications sur un sol nu, nous avons donc adapté et proposé une version
pesticides du modele Volt’Air développé pour étudier de maniere mécaniste la volatilisation de
I’ammoniac depuis un sol nu (Génermont and Cellier, 1997). En quelques mots, ce modele 1D décrit,
al’échelle parcellaire et sur des pas de temps horaire a infra-horaire, deux compartiments distincts :
le sol (discrétisé en plusieurs couches sur 1 m de profondeur typiquement) et "atmosphere. Il décrit
de maniére modulaire les transferts dans le sol de I’eau selon la loi de Darcy, les transferts de
chaleur selon la loi de Fourrier et les transferts de solutés selon la loi de Fick, le bilan d’énergie a la
surface permettant de calculer la température de surface du sol. Il comprend une paramétrisation
de la volatilisation selon un schéma d’advection proposé par (Itier and Perrier, 1976), et des
équilibres physico-chimiques des composés dans les différentes couches de sol. Un des atouts de
ce modele est de reposer sur des données d’entrées facilement accessibles (données
météorologiques classiques, caractéristiques du sol, propriétés des composés). Il décrit les
techniques culturales d’apport d’engrais et/ou de pesticides, de travail du sol et d’irrigations. Sont
alors calculés les flux de volatilisation du composé étudié (NH; et/ou pesticides), les conditions
d’humidité et de températures du sol ainsi que les termes du bilan d’énergie.

Pour adapter Volt’Air-NH; a la description de la volatilisation des pesticides, les processus
spécifiques aux pesticides ont été implémentés : (1) une dégradation dans le sol via une cinétique
de 1°" ordre reposant sur les temps de demi-vie fournis dans la littérature - DT50 et (2) les équilibres
physico-chimiques dans le sol entre les phases aqueuse, gazeuse et adsorbée sur la matiere
organique du sol selon le schéma du modéle Behaviour Assessment Model (BAM) (Jury et al., 1983),
(Bedos et al., 2009).
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Nous avons ensuite recherché a tester la pertinence d’une Pesticide volatilization rate
hypothése avancée dans la littérature (Goss et al. 2004)a
savoir, qu’en conditions séches — conditions pouvant survenir

couramment en surface de sol qui est le lieu de la volatilisation- 'sd[t“ EaR soilpore

une adsorption sur la matrice du sol des composés organiques ’ "‘,‘I\ Wm,,,/?“-
présents en phase gazeuse peut avoir lieu (schéma ci-contre).

Cette adsorption peut ainsi limiter la disponibilité du composé Relative humidity of the air-filled pore space
aux transferts, notamment vers ’'atmosphére, pendant toute la # Thickness of the water film
période pendant laquelle les conditions séches subsistent. Ainsi, la volatilisation ne serait plus
uniquement corrélée a la température mais également aux conditions d’humidité du sol. Deux
options ont été explorées (1) celle proposée par (Ferrari et al., 2005; van den Berg et al., 2003)
selon une description empirique de ce processus dans les modeles PEARL et PELMO, et (2) une
approche mécaniste (Garcia et al., 2014) selon les travaux de K. Goss (Goss, 2009, 2004; Goss et al.,
2004) que nous détaillons ci-apres.

Pour cette approche mécaniste, les équilibres physico-chimiques initialement basés sur la
description utilisée dans le modéle BAM par (Jury et al., 1983) ont alors été modifiés pour intégrer
ce nouveau processus via un coefficient d’adsorption supplémentaire Kags (m?kg™) ajouté au
coefficient de partition K4 (m3kg™) usuellement pris en compte. Pour rappel, K4 représente le
coefficient de partition entre la forme aqueuse et adsorbée. Il est calculé a partir du produit de la
fraction en carbone organique du sol foc (=) et du coefficient de partage normalisé Ko (m3kg™). Le
calcul des concentrations en phase gazeuse Cc (mol m?3) dans I’air des pores du sol est alors modifié
selon I’équation suivante :

Cr > C Cr
= G =
Pb (Kd/KH) + 9/[(1_1 +a Pb (Kd/]{H + Kaas ) + 6’/}(H +a

avec Cr la concentration toutes phases confondues (mol m3), a (m? m3) la fraction d’espace poral
occupée par I’air, Ky (=) la constante de Henry™.

CG=

Kads €st donné par la relation suivante :
Kaas = SSAKs,

avec SSA (m? kg™) la Surface Spécifique Active et Ky (m?> m™) la constante d’adsorption surfacique
qui doivent tous deux étre estimés.

K dépend de la température et de I’humidité relative de I’air des pores du sol selon la relation
suivante (ORH représentant la variation du coefficient d’adsorption pour une variation d’une unité
de RH):

9 —
Ks,a — KST(,;OO/ORHlo(loo RH)6RH

9 Y 7 7 . . 7 . o,
KST;}OO YoRH (m3m?) est la valeur de K, a une température donnée et une humidité relative de 100%

donnée par la relation suivante :

KT100%RH _ _ AHs/, + RTm 1 1
sa 2.303R

log

12 | orsqu'une solution aqueuse d'un composé organique en contact avec I'air, un partage des molécules se produit
pour établir I'égalité des potentiels chimiques dans les deux phases (Calvet et al., 2005). La constante de Henry
représente le rapport entre les concentrations du composé en phase aqueuse et gazeuse a I'équilibre. Elle peut
étre estimée a saturation par le rapport de la pression de vapeur saturante du composé a sa solubilité dans I'eau.
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avec T la température moyenne entre T et la température de référence Trer. AHgn et Kgo™f,
respectivement I’enthalpie d’adsorption et le coefficient de partition de référence a la température
de référence Trer, sont des caractéristiques non disponibles dans les bases de données courantes.
Elles nous ont été fournis par K. Goss, via un calcul a "aide du logiciel COSMOtherm (outil de chimie
quantique et thermodynamique). Un calcul de ’humidité relative de I’air des pores du sol a été
implémenté dans Volt’Air-Pesticides en fonction du potentiel hydrique selon I’équation de Kelvin
(Garcia et al., 2014).

Ces relations requiérent également la prédiction d’une part, de la SSA, et d’autre part, des
conditions d’humidité de sol dans des zones d’humidité basses, souvent non couvertes par les
fonctions de pédotransferts usuelles.

Concernant la SSA, nous nous sommes basés sur les relations suivantes :

0

gsat

1-0
) avec SSAJT = g—=4t

SSA(RH) = SSA,0,(1 —
Ppdso

avec dso le diamétre médian des particules du sol (m) et 04 (M3 m3) Phumidité volumique a
saturation. Pour SSAmax, Nous avons testé les approches N2BET et géométrique.

Quant aux fonctions de pédotransfert, (Schneider and Goss, 2012) ont proposé une extrapolation
des courbes de van Gnuchten selon la relation suivante que nous avons reprise :

1

0
logi9(—h) = Slope; + log19(—h)g=0 avec slope = T0109CF—0.003

avec logio(-h)e-o = 6.8 estimé par Schneider and Goss, h (cm), ps (kg m™3), 6 (m?> m™3), et CF (sans
dimension), le potentiel hydrique, la densité du sol, le contenu en eau du sol et le contenu en argile
respectivement.

La prédiction de la volatilisation depuis un couvert végétal repose sur une adaptation du modele
d’échange SurfAtm (Personne et al., 2009). Ce modéle consiste a un couplage du bilan d’énergie et
d’échange de polluants qui distingue les processus d’échange entre le sol et la plante. Le modéle
décrit des échanges en termes d’adsorption cuticulaire et de transport bidirectionnel entre les
stomates des feuilles et le sol. La particularité de ce modéle est de bien caractériser les
compartiments sol, plante et atmosphére en décrivant les processus qui se produisent dans chacun
d’eux et a leur interface. Le modéle SurfAtm se base sur le concept de la résistance au transfert :
les résistances aérodynamiques, en distinguant la résistance aérodynamique au-dessus du couvert
de larésistance aérodynamique a l'intérieur du couvert, les résistances de couche limite du couvert
et la résistance de couche limite du sol, les résistances aux interfaces : résistance cuticulaire et
résistances stomatiques. Pour les composés autres que I’eau, la résistance est paramétrisée sans
prendre en compte les réactions chimiques avec la surface. Concernant le compartiment sol, une
distinction de deux couches est faite, 'une en surface, séche, dont I’épaisseur peut évoluer au cours
du temps et la seconde en dessous, humide.

Une adaptation de SurfAtm a la description de la volatilisation des pesticides a été réalisée via
I'implémentation des processus spécifiques aux pesticides en se basant sur une approche de
compartimentation des résidus de pesticides sur la feuille (

Figure 8). Cette répartition sur la feuille résulte des processus d’adsorption et de pénétration des
pesticides dans la feuille. Nous nous sommes inspirés de I'approche développée dans PEARL (Leistra
and Wolters, 2004; Lichiheb et al., 2014). Dans I'approche de compartimentation, la quantité totale de
résidus de pesticides sur les feuilles Qior (g M?) se répartit en une fraction (1) en surface des feuilles,
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Qsurr, elle-méme divisée en une fraction Qsuri.sus, fraction non adsorbée, et Qsurf.ads fraction adsorbée sur
la feuille et (2) Qear, la quantité ayant pénétré dans les feuilles.

Volatilization

7

Photodegradation
,.’rf\\ _
\%&-‘ Leaf penetration

NN\, \#

Wash-off

/1

Faegoad Fpainad

Air

Cuticle
surface
Q.= (ko)

Cuticle

Figure 8 : Schéma illustrant la répartition des résidus de pesticides sur la feuille et les processus associés.

Le flux de volatilisation F, (ug m>s™) est calculé selon la relation suivante, en faisant I’hypothése
que seule la fraction de résidus Qsurf.sus participe a la volatilisation :

X _ Pvap(T)M qurf,sus (t)
leff RT A

1
F, = —R—M(xc_xieff) avec

Avec, Ruc (s m™), la résistance de la couche limite du couvert, x., la concentration gazeuse du
pesticide dans le couvert, X, la concentration gazeuse du pesticide en équilibre avec la fraction
de résidus disponible sur la feuille, A la quantité de pesticide de référence sur la plante (selon
(Leistra and Wolters, 2004) pour le modele PEARL). Qsurt.sus €st intimement liée a la quantité totale
de pesticides qui évolue dans le temps (avec At le pas de temps du modele) selon les relations
suivantes:

Qtot = Qsurf,sus T Qsurf,adas T Qreas
Qsurf,sus(®) = Qsurpsus® ™) = (B + Foensus + Faegsus + Fworr )AL
Qsurf.aas(®) = Qsurf.aas(®™) — (Fpenaas + Faegads)At
Qiear@®) = Qrear(t™) + (Fpensus + Fpen,aas )A

avec Fp; les flux de pénétration et dégradation pour p=pen et p=deg respectivement, depuis la
fraction adsorbée ou en surface pour i=ads ou i=sus respectivement et Fyor le flux de lessivage par
la pluie. La dégradation et le lessivage par la pluie sont décrits selon une cinétique d’ordre 1. Les
paramétrisations empiriques pour I’adsorption et la pénétration des composés (Lichiheb et al.,
2016) issues des expérimentations de laboratoire (Lichiheb et al., 2015) seront détaillées en
Section 3.

Couplage des modeles Volt’Air-Pesticides et SurfAtm-Pesticides. Les modéles Volt’Air-Pesticides et
SurfAtm-Pesticides sont complémentaires, le premier permettant de prédire les flux de
volatilisation en conditions de sol nu et le second les flux de volatilisation en présence de couvert
végétal, avec cependant une description des transferts au sein du sol simplifiée par rapport a
Volt’Air-Pesticides. Un couplage des deux modéles a été réalisé dans I’équipe, donnant lieu au
modele Volt’Air-Veg, ce qui permet d’aborder a présent des situations de sol nu et avec couvert
végétal. Aprés une premiére version pour les pratiques en grandes cultures, une version est en
cours de développement pour les pratiques phytosanitaires en viticulture. En effet, au vu de 'usage
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important de pesticides en milieu viticole, il s’est avéré important d’étudier la volatilisation des
produits appliqués dans ce contexte, pour lequel peu de travaux existe. Ainsi, nous nous attachons,
dans le cadre des projets RIPP-Viti (APR Ecophyto, coordonné par M. Voltz, INRAE UMR Lisah) et
REPPAIR (CASDAR, coordonné par L. Prevost Chambre Agriculture Grand Est) a développer une
version vigne de Volt’Air-Veg. Un travail important sur le bilan d’énergie est mené en collaboration
avec E. Personne pour décrire les conditions de cultures en rang avec un potentiel enherbement
partiel des inter-rangs. Pour ce faire, nous nous basons sur le schéma d’évapotranspiration de
(Montes et al., 2014). Une fois stabilisé, ce modele permettra un élargissement de la gamme de
pratiques culturales pouvant étre décrites par le modéle (parcelle en sol nu ou en grandes cultures
ou en vigne), indispensable pour aborder les plus grandes échelles pour lesquelles différents
systemes de cultures peuvent coexister au sein d’un territoire.

2.1.2. Modéles de dispersion atmosphérique de la fraction de composé volatilisée

Une fois émis dans I'atmosphére par volatilisation, les pesticides peuvent étre dispersés a
différentes distances selon leur état (gaz, gouttes, particules), les conditions météorologiques
locales (vitesse du vent, turbulence), la configuration spatiale des éléments du paysage, le potentiel
de dégradation des composés (par exemple par photochimie) et leur partage gaz/aérosols,
générant des niveaux de concentrations variables et globalement décroissant avec la distance a la
parcelle traitée. Etudier I’exposition des populations ou des écosystémes non cibles aux pesticides
présents dans I'atmosphére ou se déposant sur les surfaces en aval des parcelles traitées nécessite
de considérer d’une part les échanges surface/atmospheére des pesticides mais aussi le champ de
concentrations dans un domaine spatial intégrant '’ensemble des éléments du paysage. Les
échelles pertinentes d’intérét pour nos objectifs couvrent les échelles locales (i.e. <lkm des
sources), du paysage et I’échelle régionale/nationale. Il n’existe pas de verrous conceptuels a
utiliser des modéles de dispersion atmosphérique existants pour décrire la dispersion des
pesticides, moyennant la prise en compte de leur caractéristique en ce qui concerne les échanges
de surface et leur persistance/partition gaz-aérosol dans I’'atmosphére.

Trois approches ont été sélectionnées selon I’échelle :

* [’échellelocale en mobilisant le modeéle Volt’Air-Pesticides auquel a été couplé le modele de
dispersion atmosphérique FIDES ;

* I’échelle du paysage en s’appuyant sur la plateforme de modélisation OpenFluid ;

* I’échelle régionale ou nationale a partir du modéle de chimie - transport CHIMERE.

Les travaux sur ce volet ont été menés en collaboration avec les développeurs des modeles a
différentes échelles (B. Loubet pour I’échelle locale, les collegues de 'INRAE UMR Lisah pour
I’échelle territoriale et 'INERIS équipe Moca pour I’échelle régionale/nationale), ma contribution
portant surtout sur le volet échanges de surface, avec un appui ponctuel d’ingénieurs (N. Gagnaire,
C. Chambon). Ne sera donc donné par la suite qu’une description succincte des modeéles de
dispersion en focalisant la présentation sur les aspects échanges de surface.

A ’échelle locale

Divers modéles ont été développés par la communauté des atmosphériciens pour décrire la
dispersion des gaz ou des aérosols. Parmi ceux appliqués aux pesticides, nous trouvons OPS (basé
sur une approche gaussienne, (Van Jaarsveld, 2004)) qui a été mobilisé dans le cadre du projet
BROWSE (Butler Ellis et al., 2017; van den Berg et al., 2016) ou OBO (Vermeulen et al., 2019) ou le
modéle PESTDEP (Asman et al., 2003). Nous avons mobilisé dans nos travaux le modele FIDES (Flux
Interpretation by Dispersion and Exchange over Short range) (Loubet et al. 2001), développé dans
I’équipe. Basé sur une solution des équations de la convection-diffusion dans I’atmosphere, ce
modele permet de calculer la concentration dans I’'atmosphére en aval d’une source ligne connue
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pour des couverts donnés homogeénes dans le domaine simulé ainsi que le dépdt gazeux sur des
surfaces. Concu pour I"étude de dép6t sec d’ammoniac a proximité des sources et validé par
comparaison avec des modeles lagrangiens, nous I’avons ici mobilisé pour calculer la dispersion
atmosphérique des pesticides dans I’air et leur dép6t gazeux.

A ces échelles spatio-temporelles (de ordre de quelques minutes), la dégradation atmosphérique
des composés ainsi que leur partition entre les phases gaz et particulaire sont généralement
négligés, la dispersion a ces échelles étant principalement gouvernée par le taux d’émission, la
hauteur de la couche limite (et donc les conditions de turbulence) et l'intensité du vent (Jaarsveld
and Pul, 1999). En revanche, les échanges de surface dépendent des interactions des composés
avec la surface et donc de leurs propriétés physicochimiques.

Atmospheric dispersion Afin d’évaluer la contribution du dépét gazeux de la

fraction de composés volatilisés depuis la surface
Gaseous deposition  traitée a la contamination des eaux de surface a
I’échelle locale (schéma ci-contre), question soulevée
notamment par le groupe FOCUS Air (FOCUS, 2008),
nous avons adapté la description du dépdt sec
jusqu’alors pris en compte dans FIDES. FIDES repose,
pour le calcul du dép6t gazeux, sur un schéma résistif classique mais il ne comprenait pas a I’origine
une description des dépots sur des surfaces aquatiques. Ainsi, pour décrire le dépot sec des
pesticides sur des surfaces aquatiques, nous nous sommes basés sur "lapproche de (Liss and Slater,
1974) avec cinq étapes distinctes : (1) le transfert turbulent du composé gazeux depuis
’atmosphere vers la couche laminaire qui constitue la composante aérodynamique du transfert, (2)
la diffusion du composé a travers la couche laminaire gazeuse au contact de la surface, (3)
I’équilibre thermodynamique du composé avec la surface aquatique, (4) la diffusion dans la couche
laminaire dans 'eau, et (5) le transfert turbulent dans I’eau. Le flux de dépét F peut s’exprimer par
la relation suivante :

Volatilization

Pesticide o

Application 4 6 i kat )
4 6._ ;

A

C, = Cs

F =
Ra + wa + Rsurf

ou Cg (g m?3) et C; (ug m?) représentent respectivement les concentrations a la hauteur z[m] et a
la surface, R, [s m] est la résistance aérodynamique qui exprime la diffusion turbulente entre la
hauteur z et la longueur de rugosité aérodynamique z, [m], Row [s m™] est la résistance de couche
limite décrivant la diffusion dans la couche laminaire au contact de la surface, Rsrf [s m'] est la
résistance de surface prenant en compte les processus d’équilibre thermodynamique et de
diffusion dans la couche laminaire dans I'eau.

FIDES a été modifié afin d’introduire le dép6t de pesticides sur I’eau par le biais d’une résistance
d’échange, Rqurf, fonction de la constante de Henry (Ky) du pesticide et des conditions de turbulence
((Loubet et al., 2006); (Sameut Bouhaik, 2010); (Bedos, C. et al., 2012)). Le schéma de résistance
adopté est basé sur les paramétrisations de (Asman et al., 2003) pour PESTDEP.

1 Ku(Twater)
Ry = ———e— etR =
bW ™ 0.0665:05 s SUTS ™ 125 10-6u(10)(&2%)1/2
cw

avec Sc et Scw les nombres de Schmidt dans Pair et I’eau respectivement (sans dimension), u* la
vitesse de friction (m s™), Ky la constante de Henry sans dimension a la température de I’eau Twater
et u(10) la vitesse a 10 m au-dessus de la surface (ms™).

Ensuite, un couplage du modele d’émission Volt’Air-Pesticides et de dispersion atmosphérique
FIDES a été réalisé pour prédire le dépdt gazeux sur des surfaces aquatiques de pesticides
volatilisés depuis la surface traitée. Des abaques de dép6t en conditions homogénes et aprés une
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application sur sol nu ont été générées (Bedos et al., 2013). Afin de représenter une diversité de
pratiques, de conditions pédoclimatiques et de configurations source-puits, ces scénarios ont été
construits avec la combinaison des facteurs suivants: i) en termes de pratiques, choix de 3 périodes
d’application dans I’'année (mars, juin, septembre), une dose appliquée de 1kg/ha quelque soit le
pesticide, choix de 26 substances de propriétés physico-chimiques contrastées (gamme de
pression de vapeur saturante de 1%-09 a 15-02 Pa et de solubilité de 1%-01 et 1f06 mg/L) sélectionnées
dans la base de données Sph’Air (L’Hermite et al., 2008; L’Hermite and Gouzy, 2009); ii) en termes
de conditions pédoclimatiques, choix de 3 conditions climatiques (continental, océanique et
méditerranéen) de la base de données climatique Climatik® (Agroclim, INRAE) sur une période de
9 ans (2001-2009), et 3 sols associés aux conditions climatiques pris dans la base Infosol (INRAE)
(Alsace, Bretagne, PACA) et iii) en terme de configuration spatiale source-puits : trois dimensions
de parcelle émettrice (100, 300 et 500m) et deux types de configuration aval : un lac de 50m ou une
riviere de 1m de large située a 5, 20 ou 50m de la parcelle traitée. La combinaison de ces
configurations a généré la réalisation de 243 simulations du modele Volt’Air-Pesticides et 567
simulations du modéle FIDES. Chaque simulation porte sur 60 jours avec une application de
pesticides le 30%jour de simulation. Les résultats sont présentés en section 3.2.1.

Tableau 1: Principales caractéristiques des modeéles

Modéles Sorties Echelles Contexte Développements Références

pesticides & air

Volt’Air- Flux de volatilisation | Parcelle Sol nu Equilibres  physico- | D’aprés Génermont
Pesticides (ng/m?/s) chimiques & Cellier (1997)
bilan d’énergie surface Dégradation dans le | Bedos et al. (2009)
sol Garcia et al. (2014)
SurfAtm- Flux de volatilisation | Parcelle Couvert végétal | Distribution sur les | D’aprés Personne et
pesticides (ng/m?/s) grandes cultures | feuilles al. (2009)
bilan d’énergie surface Lichiheb et al. (2014)

Lichiheb et al. (2016)
Volt’Air-Veg | Flux de volatilisation | Parcelle Couvert végétal | Couplage  Volt’Air- | En cours

(ng/m2/s) grandes cultures | Pesticides et
bilan d’énergie surface & viticulture SurfAtm-Pesticides
FIDES Concentration dans | Parcelle Surfaces Echange air/eau D’aprés Loubet et al.
Pair a partir d’une | et  aval | homogenes (2001)
source (gaz) (<1km) Bedos et al. (2013)
Dépots secs
MIPP Flux  verticaux et | Territoire | Territoires Volatilisation (Voltz et al., 2019,
horizontaux viticoles Dispersion 2017)
Concentrations dans le atmosphérique
sol, eaux et air
CHIMERE Echanges de surfaces Région Région PACA Dispersion D’aprés (Mailler et
Pesticides Concentrations  dans | National National atmosphérique al., 2017)
I’air, le sol Volatilisation (Couvidat et al., 2022)

Aux échelles territoriales, régionales et nationales

L’approche décrite ci-dessus est adaptée a I’étude de la contamination du milieu (air, surface) par
voie atmosphérique en provenance d’une source unique : une parcelle traitée. Décrire et prédire
cette contamination pour une multiplicité de sources et analyser la contribution des voies
atmosphériques par rapport aux autres voies de contamination (hydrologiques par exemple, ...)
requiert de changer d’échelle et d’intégrer les pratiques sur un territoire, que cela soit un bassin
versant ou une région, voire a I’échelle nationale. Ce sont les objectifs généraux des deux volets de
développements présentés ci-aprés.

13 https://agroclim.inrae.fr/climatik/
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Aux échelles territoriales (bassin versant)

Intégrer ’ensemble des processus gouvernant le devenir de pesticides a I’échelle d’'un bassin
versant est I’objectif premier du projet inter-unités MIPP (2015-2018), auquel = -
j’ai participé a "animation, aupres des deux coordinateurs du projet (M. Voltz,
UMR INRAE Lisah et B. Loubet, UMR INRAE Ecosys). Un des défis forts du
projet, outre le couplage de 3 plateformes de modélisation - plateformes
INRAE OpenFluid, SolVirtuel™ et Record™, portant chacune des modules
essentiels a coupler- a consisté a coupler des modéles atmosphériques avec
des modéles hydrologiques. En effet, les premiers sont basés sur une
description du domaine spatial sous la forme de grille alors que les seconds
sont basés sur la plateforme OpenFluid (schéma ci-contre), sur une
représentation du domaine a l'aide de graphes c’est-a-dire des noceuds P
(représentant des unités d’espace divers - parcelle, fossés, ...) auxquels des waﬁ‘{ﬁ&
attributs sont associés et éventuellement reliés entre eux si des connexions

physiques existent (par ruissellement par exemple).

La solution choisie repose sur une connexion entre la grille atmosphérique du modeéle de dispersion
atmosphérique et les unités de surface du territoire, connexion mise en ceuvre et testée lors de
Pinsertion d’'un module de dérive sédimentaire calé sur ’équation de (Rautmann et al., 2001),
(Bankhwal, 2017) stage de M2). Ma contribution a essentiellement porté, outre une participation
aux réflexions sur le couplage processus atmosphériques- processus hydrologiques, sur
’extraction de modules de Volt’Air-Veg (équilibres physico-chimiques dans le sol ; volatilisation ;
devenir des pesticides sur les feuilles ; bilan d’énergie) pour permettre leur implémentation sur les
plateformes SolVirtuel et/ou Openfluid par les équipes de Sol Virtuel et OpenFluid.

Aux échelles régionales et nationales

Les modeles atmosphériques de chimie-transport permettant de prédire la qualité de I’air jusqu’a
des échelles nationales voire continentales offre une approche complémentaire de la précédente.
Ils ont été développés dans la communauté pour simuler la formation et le transport des principaux
polluants (comme I'ozone et les particules) en représentant les processus physico-chimiques
impliqués dans leur évolution (tels que la chimie en phase gazeuse des radicaux et des principaux
composés majeurs, la formation de particules, la séparation gaz/particules, le dépo6t). Ils sont basés
sur un couplage de modeles météorologiques (MM5, WRF ou ECMWF) avec un modéle de chimie
atmosphérique comme CHIMERE (Mailler et al., 2017). Leur adaptation a la prédiction de la pollution
aux pesticides représentait une perspective trés intéressante car permettant de répondre a un
certain nombre de questions comme I’exposition de la population générale au cocktail de
pesticides utilisés sur le territoire d’étude, la définition de protocoles d’échantillonnage sur le
territoire par les AASQA (et l'interprétation de leurs observations) mais aussi I’action de fédérer les
équipes francaises travaillant dans le domaine des « pesticides et de Iair ». Le Projet COPP’R (APR
Ecophyto/Primequal coordonné par E. Quivet, UMR AMU/CNRS LCE) a fourni ainsi 'lopportunité
d’initier ces travaux et de développer une version « Pesticides » du modéle chimie-transport
CHIMERE, grace a I'implication de I'INERIS (co-développeur du modéle CHIMERE). Pour ce faire, un
module d’échange des pesticides sol/végétation/atmosphére a été intégré dans Chimére par
PINERIS. Pour la volatilisation depuis le sol, le schéma existant pour les composés organiques semi-
volatils a été repris, en considérant une cinétique de dégradation du 1°" ordre dans le sol comme
dans Volt’Air-Pesticides. Pour la volatilisation depuis le couvert, le schéma a été développé sur la
base des paramétrisations utilisées dans SurfAtm-Pesticides (Lichiheb et al., 2016). Afin de tester le

14 https://www.openfluid-project.org/
15 https://wwweé.inrae.fr/vsoil/
16 https://wwwé.inrae.fr/record
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modéle pour des applications sur sol nu et sur couvert végétal, nous avons choisi comme composés
d’étude un herbicide appliqué sur sol nu (le S-métolachlore) et un fongicide appliqué sur couvert
végétal (le folpel), tous deux étant fréquemment observés par les AASQA lors de leurs suivis.
A cette échelle, la dégradation atmosphérique des pesticides et leur partition gaz/particules
doivent étre considérés, des adaptations ont alors été apportées dans CHIMERE. Les simulations
au niveau régional et national ont pu étre réalisées grace au développement d’une base de
données des ventes de pesticides spatialisée, la BNvD-S (Carles et al., 2015) (Martin et al., 2023). Elle
croise achat-localisation des cultures-autorisation des produits/cultures et ce a des mailles spatiales
de plus en plus fines (ilots parcellaires). Les développeurs ont fourni des sorties indispensables pour
les simulations, a savoir la localisation et la quantité de pesticides utilisés sur le domaine d’étude
(région PACA dans le cadre du projet mais aussi a I’échelle nationale pour I’'année choisie (2014) et
les pesticides choisis (le S-métolachlore et le folpel)). Un croisement de ces informations avec des
résultats d’enquétes menée par ’'UMR ITAP (partenaires du projet) sur les pratiques en vigueur en
PACA (Couvidat et al., 2021) ont permis de construire les scénarios de simulations pour les deux
pesticides. La Figure 9 schématise la démarche mise en ceuvre. Volt’Air-Veg a ici été utilisé comme
source de paramétrisation de la volatilisation depuis la plante mais aussi en tant qu’outil de
référence auquel comparer les émissions par volatilisation prédites par CHIMERE. Des simulations
du modéle Volt’Air-Veg ont pu étre réalisées pour prédire la volatilisation des deux pesticides
sélectionnés sur la région Provence-Alpes-Cote d’Azur (PACA) pour chacune des mailles CHIMERE
et ce grace (1) aux données météo fournies sur une grille de 2 km x 2 km par 'INERIS a partir des
données issues du modeéle de prévision ECMWF - CEPMMT (européen), (2) aux données relatives
aux caractéristiques des sols sur ces mémes mailles, données issues des travaux réalisés dans le
cadre du projet « Réalisation de cadastres dynamiques des émissions d’ammoniac liées a la
fertilisation azotée aux échelles régionale et nationale) (projet ADEME Cadastre NH3 porté par
S. Génermont ; Ramanantenasoa et al. 2018) et (3) aux données de la BNVD-S utilisées pour calculer
les quantités de composés utilisées et la surface agricole concernée.

——@himere——
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Figure 9 : Schéma de 'organisation des simulations avec CHIMERE Pesticides (Couvidat et al., 2022)

Notes :

Pour rappel, nos objectifs visent a (1) évaluer I'effet de leviers pour limiter les expositions des
populations et écosystémes non cibles, comme la mise en place de barriéres physiques limitant la
dispersion atmosphérique des composés, et (2) interpréter voire prédire les niveaux de
contamination de I'atmosphére par les pesticides, d’exposition d’écosystemes non cibles ou de Ia
population a différentes échelles. Mener a bien cette évaluation requiert de considérer I'effet des
éléments paysagers sur la dispersion des composés, qu’ils soient gazeux ou sous forme de
gouttelettes de pulvérisation et de considérer toutes les sources d’émission i.e. la volatilisation mais
également la dérive des gouttelettes. Dans les travaux présentés ci-dessus, d’une part, seul le
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processus de volatilisation a été considéré, et d’autre part, FIDES n’étant valide qu’en conditions
de surface homogeéne, il ne peut pas étre utilisé pour décrire I’effet d’une barriére physique sur la
dispersion des composés. Toutefois, différents travaux non détaillés dans ce manuscrit, ont été
engagés dernierement pour compléter I’approche, au sein d’Ecosys par mon collégue B. Loubet, en
collaboration avec les partenaires des projets et auxquels j’ai participé.

1) Les éléments du paysage a considérer comprennent notamment les éléments identifiés
comme mesure de gestion. En effet, limiter I’exposition de la population ou des
écosystéemes non cibles reléevent non seulement de leviers limitant les émissions mais
également de leviers limitant la dispersion des produits émis ou le niveau de concentrations
au niveau des zones vulnérables a protéger. Différentes infrastructures ont été proposées
: mise en place de bandes enherbées le long des cours d’eau ou des fossés avec présence
d’eau permanente (Arrétés du 12 septembre 2006 puis du 4 mai 2017), définition de zone
non traitées pour limiter ’exposition des riverains (décret du 27 décembre 2019) ou mise en
place de barriéres physiques (naturelles comme les haies ou artificielles verticales tels que
les filets brise-vent ou les filets Alt’Dérives, horizontaux et verticaux comme les filets
paragréles couplés a des filets Alt’Carpo). Leur efficacité a limiter la dispersion des
composés doit étre évaluée expérimentalement mais aussi par modélisation, les modeéles
permettant en outre d’identifier les conditions optimales pour en accroitre I’efficacité. Ces
infrastructures doivent donc pouvoir étre décrites dans les modéles, la présence de haies
ou d’obstacles artificiels modifiant les conditions de turbulence et pouvant intercepter une
fraction importante des composés (gouttes, particules, gaz). Le modéle de dispersion
atmosphérique FIDES est un modéle qui se base sur une hypothése d’homogénéité de
surface, ne permettant pas de prendre en compte les infrastructures paysagéres comme
les haies. Ainsi, dans les travaux comportant des conditions hétérogénes, le modéle FIDES
a été remplacé par le modéle MODDAS qui est un modeéle mécaniste lagrangien
stochastique simulant la dispersion et le dépot des polluants a courte distance (<1km)
(Loubet, 2000). MODDAS repose sur un champ de turbulence fournis en amont par des
modéles calculant les champs de vent et de turbulence en 2D sur tout le domaine d’étude
a partir des données d’entrées sur la météorologie et la topographie (rugosité). Les
modeles Thetis (Foudhil et al., 2005) ou le modéle OpenFoam™ ont alors été mobilisés.

2) En ce qui concerne la dérive des gouttelettes de pulvérisation, celle-ci a fait 'objet de
nombreux travaux depuis quelques décennies de par le monde. Toutefois, une grande
partie de ces travaux se sont focalisés sur le dépot des gouttelettes (dérive sédimentaire)
a courtes distances du champ traité pour estimer la contribution de ce dépét a Ia
contamination de surfaces aquatiques notamment. L’intérét pour la fraction de
gouttelettes dispersées a plus grandes distances et les concentrations atmosphériques qui
en résultent (dérive aérienne) n’est que trés récent, et en lien notamment avec exposition
des riverains. Ainsi, peu de modéles sont aujourd’hui disponibles pour décrire la dérive
aérienne (Djouhri, 2022). Ainsi, deux approches ont été proposées dans le cadre de projets
en cours portant sur I’étude de I’exposition de riverains aux gouttelettes de pulvérisation :
(1) un nouveau modele, ADDI-SrayDrift, a été proposé dans le cadre des travaux de thése
de M. Djouhri, modéle pouvant étre déployé a I’échelle locale mais ayant pour objectif
d’étre déployé sur la plateforme de modélisation Openfluid a I"échelle du paysage (en
cours), et (2) le couplage de MODDAS et OPENFOAM dans le cadre du volet modélisation
du projet CAPRIV (APR CASDAR, coordinateur M. Sellam, ACTA). Brievement, le projet
CAPRIV fait suite a une synthese des connaissances afin de définir les distances de sécurité
pour protéger les riverains (Bedos et al., 2020). Il vise a approfondir les besoins de
recherche identifiés dans ce document et a pour objectif d’évaluer les mesures et

17 https://www.openfoam.com/
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aménagements permettant de réduire les risques d’exposition des résidents et des
personnes présentes situés a proximité des parcelles agricoles lors de I’application de PPP.
En plus du volet modélisation évoqué plus haut, un volet expérimental porte sur la mesure
de I’efficacité de différents matériels de pulvérisation et de barrieres physiques a limiter la
dérive de pulvérisation (dépdt au sol, concentration dans I’air et exposition cutanée des
riverains) pour des pratiques en grandes cultures, viticulture et arboriculture.

2.2. Expérimentation : divers outils a diverses échelles

L’acquisition de jeux de données reste indispensable tant que notre compréhension des
phénomeénes n’est pas compléte. Nous avons vu que différents types de facteurs gouvernent le
processus de volatilisation (caractéristiques des produits, conditions météorologiques, pratiques
et conditions de surface). Ainsi, dans une démarche d’analyse du déterminisme des processus, il
peut étre nécessaire de mobiliser des systémes dans lesquels certains facteurs sont contrélés
(typiquement, la température ou le vent) pour tenter d’identifier I’effet d’autres facteurs. C’est le
cas des tunnels de ventilation disposés au champ qui permettent d’acquérir des données en
conditions semi-contrélées (le sol étant un sol en conditions réelles) ou les systéemes de laboratoire
en conditions contrdlées. L’acquisition de jeux de données en conditions réelles au champ reste
également indispensable afin de fournir des jeux de données de tests pour les modéles développés
et permettre des quantifications de I’efficacité de pratiques pour limiter la volatilisation.

Ces campagnes expérimentales sont assurées par mes collégues techniciens et ingénieurs de
I’équipe avec qui les protocoles sont définis, en mesures physiques (B. Durand, O. Fanucci, D. Flura,
J. Depuydt, P. Buysse) et en analyses chimiques (C. Décug, B. Esnault, M. Deschamps, F. Lafouge, MF
Rousseau, V. Bergheaud) et ponctuellement pour les applications en conditions semi-contrélées
(G. Grandeau, JC Gueudet).

2.2.1. Un préalable : la quantification des concentrations en pesticides dans 'air (et dans I’eau)

La mesure des flux de volatilisation ou de dépdts secs repose sur la mesure de concentrations en
pesticides dans ’air qui requierent des mises au point spécifiques.

2.2.1.1. Une chaine de prélévement et d’analyse dédiée

En "absence d’analyseur permettant une quantification directe des concentrations en pesticides
dans Iair, la chaine de prélevement et d’analyse classique repose sur trois étapes : (1) prélévement
actif'® et piégeage des pesticides dans I’air sous forme gazeuse sur des adsorbants adéquats, (2)
extraction depuis I"adsorbant et (3) quantification des masses piégées pour in fine quantifier les
concentrations dans "air (moyennant la connaissance du volume d’air prélevé). A chaque étape, un
panel de solutions est disponible. Divers adsorbants sont disponibles (PUF, XAD-2, Tenax, ... ) ainsi
que diverses méthodes d’extraction des pesticides piégés sur ces adsorbants, en utilisant des
solvants organiques (méthodes par soxlet, agitation ou ASE — Accelerated Solvent Extraction) ou
sans en utiliser grace a une désorption thermique directement couplée a la chaine analytique (le
plus souvent en chromatographie gazeuse). Quant aux détecteurs, on peut en utiliser divers : a
capture d’électrons, thermo-ionique, spectromeétre de masse, ... Différents critéres permettent de
faire ces choix, notamment la nature physico-chimique des composés dont on souhaite quantifier
les concentrations — un composé thermolabile ne pourra pas étre extrait par désorption thermique.
Par ailleurs, la limite de quantification de la chaine analytique choisie conditionne le choix du
volume d’air prélevé, donc le choix du débit et de la durée de prélevement, un compromis étant a

18 pes capteurs passifs sont également en cours de développement dans la communauté scientifique, mais ils ne
sont pas encore utilisés pour mesurer des flux de volatilisation.
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trouver en prenant également en compte la capacité de piégeage de I’adsorbant pour le composé
étudié. Un de nos objectifs portant sur I'observation au champ de la volatilisation et de son
évolution diurne, les durées de prélévement doivent pouvoir étre relativement courtes -de
quelques heures au plus. Par ailleurs, une des méthodes usuellement utilisée pour quantifier les
flux d’émission de composé chimique au champ, et utilisée couramment pour les pesticides, repose
sur la mesure du gradient de concentrations dans I’air a différentes hauteurs nécessitant, de ce fait,
une précision la plus élevée possible dans la mesure des concentrations.

Aprés des premiers résultats obtenus par extraction par solvant (par Soxlhet, agitation ou a I’aide
d’un systeme ASE d’extraction a haute température et pression), I’extraction via une désorption
thermique des pesticides piégés sur I’adsorbant, méthode déja utilisée par nos collégues canadiens
(Pattey et al., 1995) s’est vite avérée la méthode la plus adaptée a nos objectifs car elle permet
d’abaisser significativement les limites de quantification. Elle nous a permis d’accéder au cycle
diurne du flux de volatilisation de la trifluraline appliquée sur un sol nu ainsi qu’a la quantification
de ’abattement du flux de volatilisation apreés I'incorporation du composé dans les premiers cm de
sol dans les 24h apres I"application (Bedos et al., 2006). En effet, avec le systéme de préléevement
suivi d’une désorption par solvant, méme si la trifluraline a été détectée dans la plupart des
échantillons aprés une étape de concentration de la solution d’extraction (par évaporation du
solvant d’extraction), les concentrations n’ont pu étre quantifiées que pour les échantillons
prélevés avant I'incorporation et pour les préléevements longs apres I'incorporation (nuit). Des
niveaux similaires de concentrations ont été observés pour les deux méthodes. Cet écart de
sensibilité entre des analyses issues d’une extraction par désorption thermique et par solvant avait
également été observé par (Cessna et al., 1995).

Par ailleurs, la précision de la quantification des concentrations a été constamment améliorée grace
a des développements spécifiques comme la rampe de dopage des tubes d’adsorbants
(développée par mes collegues chimistes (C. Décuq)) qui permet d’augmenter la répétabilité dans
la préparation des gammes d’étalonnage. A noter également un passage progressif de la mesure
des volumes d’air prélevés initialement réalisée grace a des compteurs a gaz vers des débitmetres
massiques controleurs de débit. Ces derniers, tout en améliorant la fiabilité de la mesure du volume
d’air, permettent d’assurer un débit constant sur la durée du prélévement et facilitent ainsi
’analyse chromatographique ultérieure. Les mises au point analytiques se sont également
reposées sur un systéme de laboratoire ad hoc dont plusieurs versions ont été développées avant
d’arriver au systéme permettant de mesurer la volatilisation et le dép6t sur I’eau présenté ci-aprés.

L’extraction par désorption thermique présente également I'avantage de permettre I'analyse en
ligne des pesticides présents dans I’eau : une premiére extraction des pesticides depuis I’eau est
réalisée a I’aide de barreaux SBSE (Stir Bar Sorptive Extraction), puis les pesticides sont désorbés
depuis ces barreaux par désorption thermique. Ainsi, une méme chailne analytique peut étre mise
en ceuvre pour quantifier les pesticides présents dans la matrice air mais également dans la matrice
aqueuse (eaux de surface, eaux de pluie). Adaptée d’aprées (Bourdat-Deschamps et al., 2007), cette
méthode nous a permis de quantifier les concentrations en pesticides dans I’eau aprés dépbts
gazeux ou dans 'eau de pluie ainsi que présenté en introduction (Décuq et al., 2022). Ainsi, pour
analyser la contamination des eaux de pluie dans la cadre des projets Rescape (APR Ecophyto,
coordonné par C. Pélosi et C. Fritsch) et Ping (AMI INRAE Smach, coordonné par C. Pélosi, C.
Bertrand et C. Fritsch), la mise au point d’une analyse multi-résidus (jusqu’a 30 composés
simultanément analysés a la fois dans des échantillons d’eau de pluie et des prélevements d’air) a
reposé sur la définition d’un plan d’expérience spécifique permettant d’identifier les conditions
optimales d’extraction et de désorption. Plusieurs pesticides ont été quantifiés a la fois dans I’air et
dans les eaux de pluie récoltées lors de prélevements réalisés sur prés d’un an pour les eaux de
pluie et sur quelques jours pour les prélévements d’air sur la zone atelier Plaine-Val de Sevre. Les
niveaux de concentrations observés sont compris entre 0.03 a 23 ng m?3 dans lair et entre 0.5 et
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170 ng L" dans les eaux de pluies récoltées ainsi qu’indiqué en introduction. Les ordres de grandeurs
des concentrations dans I’air sont globalement cohérents avec la littérature ((Villiot et al., 2018),
(AASQA Nouvelle Aquitaine, 2018)). Ces premiers résultats d’analyse de lair prélevés in situ
montrent la faisabilité de quantifier les molécules cibles avec le systeme de prélévement déployé
(faible débit, temps d’échantillonnage relativement courts) ((Decuq et al., 2019); (Décuq et al.,
2022)). A noter toutefois que cette chaine basée sur une désorption thermique n’est adaptée que
pour les composés non thermolabiles.

2.2.1.2. Une analyse en direct et a haute fréquence ?

Ainsi qu’indiqué ci-dessus, aucun analyseur ne permettait, jusqu’il y a peu de temps, de mesurer les
concentrations en pesticides présents en phase gazeuse dans I’air de maniére directe. Cependant,
un analyseur est a présent disponible pour mesurer en ligne a une fréquence élevée (~secondes)
les concentrations en composés organiques volatils (COV) dans I’air sur le terrain (Karl et al., 2005) :
le PTRMS (spectrométrie de masse a transfert de protons). Permettant un suivi fin des
concentrations a haute fréquence sur une durée de plusieurs semaines, cet analyseur représente
un fort potentiel dans le cas de I’étude de la volatilisation des pesticides en offrant la possibilité
d’un suivi plus long que celui offert par la technique DT/CPG/SM (lourde dés lors que I"on multiplie
les jours de suivi) et I’éventuelle utilisation de méthodes d’estimation des flux par eddy-covariance.
Sa capacité a mesurer des concentrations en pesticides dans ’air a été testée par (Vesin et al., 2013)
en air intérieur dans le cas du transfluthrin présent a quelques pug m3. Mais, un enjeu fort porte sur
sa capacité a mesurer les concentrations en milieu ambiant, beaucoup plus faibles : de quelques
nanogrammes par metres cubes (voire moins) dans I’air ambiant, a quelques centaines au-dessus
des sources.

Des mesures ont été réalisées en 2018 sous I'impulsion de B. Loubet a I’aide d’un PTR-Qi-TOF-MS -
gamme particulierement sensible- acquis au laboratoire dans le cadre de I'infrastructure ANAEE
(ANalysis and Experimentation on Ecosystems, Europe), aprés un traitement fongicide. Les
résultats ont été tout a fait encourageants. En effet, la concentration en chlorothalonil a pu étre
suivie pendant prés de trois semaines (résultat en cours de publication). La dynamique est
cohérente avec celle observée grace aux prélevements pendant trois jours sur adsorbant solide
suivi de la désorption thermique couplée au GC-MS. Un des défis porte cependant sur la calibration
du PTRMS qui bute sur la génération d’'une quantité connue de pesticides en phase gaz. N’ayant
pas pu réaliser cette calibration au préalable, nous avons utilisé la quantification en DT-CPG-SM
comme référence, illustrant ainsi bien la complémentarité des deux approches en termes
d’identification des composés et de quantification. Un projet en cours —Online PTR4Pest (APR
ADEME CORTEA coordonné par B. Loubet), porte notamment sur cette étape de calibration, puis
sur I"acquisition de jeux de données au champ en contexte de grandes cultures et viticoles. La
campagne de mesures menées en 2020 sur la volatilisation du prosulfocarbe et de la pendiméthalne
confirme la faisabilité de la mesure de concentrations par le PTR-Qi-TOF-MS en conditions réelles
(résultats en cours d’exploitation).

= Ainsi, les travaux expérimentaux présentés ci-aprés reposent sur une quantification des
concentrations en pesticides dans I'air et dans I’eau requérant des mises au point rigoureuses.
Cette étape constitue un des piliers des travaux présentés ci-apres.

2.2.2. Acquisition de jeux de données de flux de volatilisation

2.2.2.1. Mesures du flux de volatilisation

En conditions au champ, nos travaux ont reposé sur la mise en ceuvre de (1) parmi les méthodes
micrométéorologiques disponibles (Majewski, 1999), la méthode micro-météorologique des
gradients, ’'une des plus courantes utilisées pour les pesticides (dans prées de 50% des études) et (2)
inversion d’un modéle de dispersion atmosphérique. Pour rappel, la méthode micro-
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météorologique classique des gradients est basée sur une mesure des profils verticaux de
concentrations en pesticides dans I’air, de 'intensité du vent et de la température de I’air. Quant a
la modélisation inverse, elle repose sur I'inversion d’'un modéle de dispersion atmosphérique, dans
le cas présent, le modéle FIDES (Loubet et al., 2001) présenté précédemment. En mode inverse, il
permet d’estimer une source a partir de la concentration a une hauteur choisie sur la source
émettrice et des mesures micro- météorologiques standards, en considérant toutefois un domaine
homogéne d’une largeur définie dans la direction paralléle au vent et infinie dans la direction
perpendiculaire au vent.

En conditions semi-contrélées, les tunnels de ventilation (photo ci-contre) disposés au champ sont
particulierement adaptés a la mesure de I'effet
d’un facteur sur la volatilisation. Basé sur un
bilan de masse, le calcul du flux repose sur la
différence de concentrations entre I’entrée et la
sortie du tunnel et le débit de I’écoulement de
Pair dans le tunnel (Loubet et al., 1999). Le
dispositif de mesure de la concentration a été
modifié via des adsorbants adaptés a la mesure
de concentrations en pesticides (cf. Section

2.2.1).

En conditions contrélées : deux systemes de laboratoire ont été développés spécifiquement pour
les pesticides.

- Afin d’explorer le comportement de pesticides sur des feuilles, un systéme de laboratoire
constitué de trois réacteurs en paralléle a été développé (Figure 10, Lichiheb et al., 2015)
pour (1) étudier la volatilisation en conditions contrélées (température de 20-25°C, systéme
a l’obscurité pour s’affranchir du processus de photodégradation, débit d’air au-dessus des
feuilles contro6lé), et (2) étudier la distribution au cours du temps du composé sur la feuille.
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Figure 10 : Schéma du dispositif de laboratoire développé pour étudier la volatilisation et les processus de pénétration,
adsorption sur des feuilles (Lichiheb et al., 2015)

Ces expérimentations ont été réalisées en utilisant des molécules radiomarquées au 'c
(epoxiconazole, chlorothalonil et fenpropidine, purs et formulés dans respectivement les
produits suivants : Opus New, Banko, Gardian) pour atteindre des niveaux de quantification
suffisamment bas. Une des originalités de ces travaux porte sur la mise au point du
protocole d’extraction des composés depuis les feuilles défini en quatre étapes
successives. En effet, Willis and McDowell (1987) ont fait la distinction entre les « résidus
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délogeables » et les «résidus totaux». Les résidus «délogeables» se référent aux
composés en surface habituellement pouvant étre retirés de la feuille par I'utilisation d'eau
et de détergent avec des solvants organiques sur des temps d'extraction courts (15 a 60 s).
La seconde se rapporte aux résidus généralement obtenus par une extraction rigoureuse
et/ou de longue durée avec des solvants organiques. Une extraction définie en 4 étapes
permet ainsi d’accéder a la fraction de pesticide susceptible: i) d'étre lavée par la pluie,
supposée correspondre a la fraction lavable a I'eau, ii) d’étre adsorbée sur la surface de la
feuille, supposée correspondre a la fraction extraite a I'éthanol, (iii) d’avoir pénétré dans la
cuticule, supposée correspondre a I’extraction a I'hexane et (iv) d’avoir pénétré dans les
tissus foliaires, supposée correspondre a la fraction des résidus issue de la combustion de
la feuille.

L’apport des produits a été fait a I'aide d’une micropipette sur 3 feuilles de blé prélevées
préalablement au champ par chambre de volatilisation (au nombre de trois). Afin de rester
dans une plage de temps au sein de laquelle la feuille de blé coupée soit relativement bien
conservée, les expérimentations n’ont pas dépassé 24h et se sont échelonnée entre 1, 3, 6
et 24h pour étudier la dynamique des processus sur 24h.

Afin d’étudier le déterminisme du processus de dép6t, un systéme de laboratoire original
dans le sens ou il permet de mesurer a la fois la volatilisation des pesticides ET le dép6t sur
une surface d’eau a été développé en concertation avec mes collégues (Figure 10). Il nous
a permis de tester la paramétrisation de la résistance au dép6t implémentée dans FIDES. Le
principe du systeme de laboratoire développé est simple: il repose sur le passage d’un
écoulement d’air chargé en matiéres actives sous forme gazeuse au-dessus d’une surface
d’eau sur laquelle les matieres actives peuvent se déposer. Le systeme est donc constitué
de deux cellules : une cellule Source dans laquelle des matiéres actives déposées au
préalable se volatilisent pendant les expérimentations et une cellule de Dépdbt placée en
aval de la cellule Source dans laquelle un volume d’eau est introduit au préalable et au-
dessus de laquelle passe I'air chargé en matiéres actives volatilisées. Une dérivation de
I’écoulement d’air en sortie de la cellule Source permet, sur une des branches, de quantifier
la volatilisation des composés, et sur I'autre branche, de permettre a I’écoulement d’air
chargé en pesticide(s) gazeux volatilisé(s) de passer au-dessus de la surface d’eau. Les
débits d’air sont contrdlés par des débitmetres massiques, la température est mesurée en
divers endroits du systéme pour s’assurer de ’homogénéité de la température de la totalité
du systéme (qui est placé dans un caisson isolant) et enfin ’humidité de I’air peut étre fixé
a différents niveaux grace a un générateur d’humidité, niveau contr6lé grace a un capteur
de point de rosée qui permet de suivre I’évaporation de I’eau depuis la cellule de dépét. A
notre connaissance, aucun systeme similaire n’existe, les systémes développés mesurant
soit la volatilisation soit le dépot (Staffa et al., 2015).
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Figure 11: Schéma de fonctionnement (O. Fanucci) et photo du systéme de laboratoire développé pour mesurer la
volatilisation ET le dépdt gazeux sur eau de sept substances actives.

Un ensemble de 17 expérimentations de trois heures chacune ont été conduites avec un
mélange de sept substances actives (chorothalonil, fenpropidine, clomazone, S-métolachlore,
trifluraline, métazachlore, et fenpropimorphe) apportées initialement en solution dans un
solvant dans la cellule Source. Des températures ont été fixées a 10, 15, 20 et 25°C et des
humidités relatives de 16 a 21%. Un régime laminaire est établi dans la cellule de dép6t.

2.2.2.2. Composition du jeu de données

La question que I’'on se pose dans cette section est la suivante : comment constituer un jeu de
données idéal ? La réponse dépend bien siir des objectifs.

En ce qui concerne plus particulierement les mesures au champ, une réflexion a été menée lors de
plusieurs workshops européens sur les différentes méthodes de mesures de flux de volatilisation
mises en oeuvre par la communauté. Cette réflexion a abouti, en 2018 a la rédaction de protocoles
harmonisés de mesures de la volatilisation mais également de la dérive des gouttelettes lors de
I’application (projet PREPARE, APR ADEME CORTEA, que j’ai coordonné avec J.-P. Douzals (INRAE
UMR ITAP) et E. van den Berg (Wageningen), (Bedos et al., 2019)). Ces protocoles ont été discutés
lors d’un workshop international (Montpellier, juin 2018) qui a réuni une vingtaine d’experts
européens et deux collégues américains. Concernant le protocole portant sur la volatilisation, les
différentes rubriques du protocole portent sur :

AN

AN NI NI N NN

la définition des objectifs de 'expérimentation;;

le choix des molécules ;

les méthodes de prélévement d’air et d’analyse chimique;

les méthodes de mesures des flux de volatilisation comprenant
météorologiques a suivre avec des conseils sur les capteurs disponibles ;
les contraintes sur la configuration de la parcelle selon la méthode utilisée ;
la mesure de la dose appliquée;

le contréle qualité des mesures, le calcul d’incertitude ;

les mesures ou informations complémentaires a acquérir ;

les conseils généraux ;

Une liste de documents de référence selon les méthodes choisies.

les variables
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La discussion sur la finalité des protocoles a fait émerger une structuration originale du protocole
basée sur différents niveaux de complexité de mesures dans certaines rubriques du protocole.
Ainsi, trois niveaux de complexité ont été défini:

v Bronze : mesures a minima pour s’assurer d’'une mesure de qualité ;

v' Silver : mesures d’un niveau intermédiaire permettant un raffinement par rapport au niveau
précédent;

v Gold : mesures les plus complétes si I’on dispose de tous les équipements et compétences
requises.

Ainsi, par exemple, selon le niveau, la fréquence de quantification des concentrations dans I’air est
plus ou moins grande : distinction jour/nuit pour le niveau bronze, 1h ou moins pour le niveau or. Le
suivi des conditions micrométéorologiques est également plus ou moins élaboré : depuis une
station météorologique classique a la mobilisation d’un ou plusieurs anémometres soniques par
exemple.

La possibilité d’extrapoler les protocoles en cours de définition a divers types de cultures a été
discutée: de grandes cultures a viticulture et arboriculture. Des points de vigilance ont été identifiés
dans le cas de la vigne (la longueur de rugosité dépendant de 'orientation des rangs par rapport a
la direction du vent). Le cas des mesures en arboriculture a été identifié comme requérant
obligatoirement le niveau Silver (pas de niveau Bronze). C’est un cas nécessitant des campagnes
de tests dédiés qui représentent un vrai défi.

Pour en revenir aux objectifs des travaux présentés dans ce document, le fait qu’ils portent sur la
compréhension du processus de volatilisation améne a priviligier le niveau Gold.

En effet, en plus de la quantification du flux en tant que tel, les facteurs gouvernant le processus
(présentés en introduction) doivent également étre suivis. Cela comprend en premier lieu une
mesure appropriée de la dose appliquée pour ne pas en rester a la dose théorique qui n’est pas
toujours respectée. Cela est aussi vrai pour les expérimentations en conditions controlées, ce qui
reste une difficulté. En conditions réelles, les conditons d’application (matériel, hauteur de
buses,...) doivent étre renseignées. En cas d’application sur couvert végétal, il est nécessaire de
rechercher a quantifier la répartition de la pulvérisation entre le couvert et le sol car les flux de
volatilisation depuis le sol et depuis la surface folilaire peuvent présenter des intensités et des
dynamgiues différentes en fonction des conditions de surface. Le couvert (hauteur et LAl
notamment), le type de sol et sa teneur en matiére organique doivent étre caractérisés, ainsi que
la configuration spatiale de la parcelle tratée et alentours. Suivre, en plus des conditions
météorologiques locales, les conditions de surface en humidité et température a une fréquence
horaire idéalement est également primordial. Pour les mesures en conditions réelles, un suivi de la
concentration en pesticides dans I’air en amont des parcelles traitées permet de quantifier la
contamination éventuelle de la masse d’air en amont de la parcelle traitée. Enfin, une quantification
des termes du bilan d’énergie de surface (évaporation de I'eau, flux de chaleur sensible, flux de
conduction thermique dans le sol et rayonnement net) permet de tester les prédictions du bilan
d’énergie par les modéles et donc leur capacité a décrire les conditions d’échanges
surface/atmosphére. Dans les systéemes en conditions contrélées ou semi-contrélées présentés ci-
dessus, la mesure du débit d’air a I'intérieur du systéme permet de calculer les flux de volatilisation
par bilan de masse, il doit &tre mesuré avec précision.
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3. Bilan des activités : Principaux résultats

Sont présentés dans cette section en premier lieu les principaux résultats issus des travaux
expérimentaux et de modélisation des échanges surface-atmosphére des pesticides, ce qui meénera
a une discussion sur I’existence d’indicateurs de volatilisation. Seront ensuite présentées les
principales avancées sur la dispersion des composés aux échelles supra-parcellaires. La derniére
partie est consacrée aux principales collaborations qui ont permis la réalisation de ces travaux (voir
le Tableau A1 pour les projets associés ainsi que le Tableau A2 pour les doctorants et post-
doctorants associés a ces travaux) ainsi que mes activités d’expertise et d’enseignement.

3.1. Etude des processus d’émission, de dép6t gazeux

Ceeur initial de mon théme de recherche, I’étude du déterminisme du processus de volatilisation
depuis la surface traitée a reposé sur l'acquisition de jeux de données a partir de méthodes
classiques présentées en Section 2 et I'adaptation de deux modeles de volatilisation, également
présentés en Section 2. Ensuite, I’étude de la dispersion atmosphérique de cette fraction volatilisée
nous a conduit a approfondir I’étude des facteurs gouvernant les dépdts gazeux des pesticides sur
les eaux de surface.

3.1.1. La volatilisation des pesticides a I’échelle parcellaire

3.1.1.1. Observations au champ

L’une des premiéres étapes avant de réaliser les expérimentations est le choix des composés. Pour
I’étude du déterminisme du flux de volatilisation, les criteres de sélection pour les mesures au
champ sont les suivants : (1) utilisation en cours en agriculture, (2) une volatilité théorique attendue
significative, (3) leur quantification dans I’'atmosphére lors des campagnes de monitoring, et (4) la
faisabilité de leur analyse avec les chaines analytiques disponibles. Nos travaux ayant débuté en
conditions de grandes cultures, trois herbicides appliqués sur sol nu (trifluraline, atrazine,
alachlore) et deux fongicides appliqués sur blé (chlorothalonil et fenpropidine) ont été
sélectionnés. Récemment, nous avons exploré la mesure a 'aide du PTRMS du flux de volatilisation
de deux herbicides appliqués sur sol nu (pendimethaline et prosulfocarbe) dont les résultats sont
en cours d’exploitation. La sélection du prosulfocarbe était également motivée du fait du probléme
de contamination de cultures de pommes et cresson (évoqué en introduction) dont I’explication
reste partielle. Or, la volatilisation de ce composé est peu connue et aucun jeu de données avec une
quantification directe de la volatilisation n’a été identifié. En ce qui concerne les pratiques en
viticulture, nous avons choisi de travailler, parmi les produits utilisés par les viticulteurs chez qui
nous avons mené les expérimentations la cyflufénamide. Le Tableau 2 synthétise les principales
caractéristiques de ces composés.

La Figure 12 et le Tableau 2 illustrent la gamme de flux de volatilisation observés, couvrant des flux
instantanés de quelques ng/m’/s a plus de 1000 ng/m’/s (cas de la trifluraline avant son
incorporation au sol 24h apres son application). Les flux suivent en général un cycle diurne avec un
minimum la nuit et une évolution temporelle montrant soit une décroissance dans le temps assez
rapide (cas de la fenpropidine par exemple dont on ne peut plus mesurer le flux de volatilisation
dés 24h apres I'application) soit un flux de volatilisation se maintenant a un niveau similaire pendant
plusieurs jours comme dans le cas du chlorothalonil dont le flux observé 5 jours aprés I’application
reste a un niveau quasi similaire a celui observé le jour 3. Des résultats récents obtenus a I’aide du
PTRMS (Section 2.2.1), montrent un flux pendant prés de 20j aprés I"application (publication en
cours).
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Figure 12: (a) profils de concentrations (ng m3) en trifluraline aux dessus d’une parcelle traitée (sol nu) pour plusieurs
périodes de prélevement (b) flux de volatilisation (ng m-=s") mesuré au champ de la trifluraline (sol nu) ; (c) et (d) flux de
volatilisation (ng m- s) mesurés au champ de chlorothalonil et fenpropidine (blé); (e) flux de volatilisation de S-

métolachlore (ng m-s™) mesurés au champ (sol nu) et en tunnels de ventilation (sol nu et résidus de cultures)

En termes de flux cumulés, le composé présentant le plus fort flux de volatilisation apres une
application sur sol nu est la trifluraline (Tableau 2). Aprés 6 jours, 30% de la dose théorique et 41%
de la dose mesurée ont été perdus par volatilisation. Les pertes pour I'alachlore ou le S-
métolachlore sont de quelques pour cent de la dose appliquée mesurée et encore plus faibles pour
I’atrazine (quelques 0.1 %), ce qui est en accord avec la littérature et la théorie au vu de leurs
caractéristiques physico-chimiques (nous reprendrons ce point dans la partie discussion en Section

3.1.2).

Cumulated losses (kg ha™')
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Tableau 2 : Synthese des données de flux cumulés obtenus lors des expérimentations au champ (les propriétés physico-chimiques sont extraites de la BD PPDB", entre parenthése : valeurs

choisies selon mesure ou BD Sph’Air) * interdites en France a présent § (Alletto et al., 2013) §§(Aslam et al., 2013)

Composés

)

DTSO |

Flux cumulé (%)
| dose théorique

Nb
jours

Commentaires

| dose mesurée

Trifluraline* 9.5 1073 0.221 | 10.2 15.8 5.27 181 1.3E°> | 30%/ Dose théorique | 6] Sol nu (Chavenay) (Bedos et al., 2006)
(4.6) 41% [ dose mesurée Incorporation 24h aprés I’application
Méthode aérodynamique
Atrazine* 2000 3.9105 | 35 1.5104 | 0.1 2.7 66 1.8595 | 0.3%/dose théorique | 4j Sol nu (Rennes) (Cellier et al., 2004)
2001 (20°0) (0.09) - Méthode aérodynamique
0.5% [dose théorique | 5j
0.9% [dose mesurée
Alachlore* 2000 | 2.9103 240 3.2103 | 0.335 3.09 | 35 6.3E05 4j Sol nu (Rennes) (Cellier et al., 2004)
2001 (20°C) (0.122) 1.3% [dose théorique Méthode aérodynamique
1.6% [dose théorique | 5j
8.6 %/dose mesurée
S-métolachlore 3.7103 | 480 | 2.2103 | 0.206 (sol)} 3.05 14.5 4.389 | 2.8% |dose mesurée 3 Sol nu (Bedos et al., 2017) (Toulouse)
(25°0) 0.062-0.118 3.7% [dose mesurée Modele inverse
(résidus culture)
Chlorothalonil* 7.6105 | 0.81 | 2.5102 | 2.632 2.94 0.6%/dose théorique | 1.25j (Bedos et al., 2010)
2006 (20°C) Méthode aérodynamique
2018 1.7% dose théorique | 3j/20j Blé (Grignon) (Gros et al., 2020)
Fenpropidine 171073 530 3.39 71.79 2.9 0.8%/dose appliquée | 1.25j Blé (Grignon) (Bedos et al., 2010)
Méthode aérodynamique
Cyflufénamide 3.5105 | 0.52 | 2.81 - 4.7 = 8%/ dose théorique | 3j Vigne 2019, 2021 (Pouzolles) (Capoglu, 2020)
10 (En cours) Vigne 2021 (Mérignac)
Méthode aérodynamique
Prosulfocarbe 7.910-4 | 13.2 1.5102 | 1.7 (Krc) 4.48 | 11.9 3.689 | En cours 3 Sol nu (Mons)
Pendimethaline 1.94E-03 | 0.33 | 1.27 15.7 5.2 123 8.25%4 | En cours 3 Sol nu (Mons)

19 http://sitem.herts.ac.uk/aeru/ppdb/en/index.htm consultée le 04/03/2022
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En ce qui concerne les fongicides appliqués sur blé, on observe une volatilisation d’intensité plus
faible pour le chlorothalonil que pour la fenpropidine, en accord avec leur pression de vapeur
saturante. Cependant, la volatilisation du chlorothalonil semble continuer dans le temps alors
gu’elle n’est plus mesurable pour la fenpropidine dés le second jour, générant ainsi un flux cumulé
plus important pour le chlorothalonil que pour la fenpropidine. Ce comportement refléte tres
certainement le fait que le chlorothalonil est un fongicide de contact et la fenpropidine un fongicide
systémique donc censé pénétrer dans les feuilles. Ces observations nous ont amenés a conduire
des études en laboratoire pour tester cette hypothése (cf Section 3.1.1.4).

Un atout des mesures directes de volatilisation dans des conditions réelles est de pouvoir quantifier
’effet d’une pratique. Une incorporation au sol de la trifluraline a été réalisée 24h apres
I’application sur les 5-6 premiers centimetres de sol ainsi que préconisé. En passant d’environ
200 ng/m’/s juste avant I'incorporation a quelques ng/m?/s apres I'incorporation, I'intensité du flux
de volatilisation a ainsi décru deux ordres de grandeurs, ce qui nous a permis d’évaluer que 98% des
pertes par volatilisation mesurées sur 6j ont eu lieu avant I'incorporation (Figure 13b).

Comparaison des méthodes d’estimation des flux : la
o Flaxmod = f (lux meas) L ‘ comparaison des flux de volatilisation de la trifluraline
= Linéaire (Flux mod = f (flux meas)) ‘ z A I z 7 .

mesurés a I'aide de la méthode aérodynamique et par

W —— ——— Y — T~ — s . . . e .
ool e modélisation inverse a constitué également un premier
°o test dans le cas des pesticides de la capacité de FIDES en
mode inverse a calculer un flux de volatilisation (Cellier et
. 3 R = 09676 al., 2004). Il montre toute la pertinence de cette
‘ approche, ol, moyennant la connaissance des conditions
I a>” T B de turbulence locales et la concentration en pesticide a un
o B niveau au-dessus de la parcelle, le flux de volatilisation
. o a0 oo av 1000 1am oo 1o 1o PeUt étre calculé de maniére tout a fait satisfaisante
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= Ces travaux en conditions réelles fournissent des illustrations de flux de volatilisation
influencés par les propriétés des composés, les conditions ambiantes, les interactions de
surfaces et montrent ainsi le besoin d’aller plus loin pour leur interprétation.

3.1.1.2. Analyse de I'effet des conditions de surface de sol sur la volatilisation : études en
conditions semi-contrélées

Les observations en conditions réelles permettent d’acquérir des jeux de données mais leur
interprétation reste complexe au vu du nombre de processus et de facteurs impliqués dont les
effets peuvent étre corrélés. Ainsi, des méthodes permettant de contréler certains facteurs
peuvent s’avérer pertinentes dans une phase d’interprétation. Aprés un premier test en 1999 quant
a la faisabilité de la mesure de flux de volatilisation de pesticides avec les systemes de tunnels de
ventilation développés dans I’équipe pour étudier la volatilisation de "ammoniac aprés une
fertilisation, une seconde expérience a eu pour objectif d’estimer la répétabilité de la mesure de
flux de volatilisation en utilisant trois tunnels placés dans des conditions semblables. La répétabilité
de P’estimation du flux de volatilisation s’est montrée tout a fait satisfaisante (Figure 13a) et
I’incertitude sur la quantification des flux estimée de I'ordre de 25 %. Cette incertitude peut étre
significativement réduite par la mesure systématique et en continu du débit d’air dans chaque
tunnel (ce qui a été fait ultérieurement) (Bedos et al., 2002¢).
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Suite a ces travaux, trois expérimentations ont porté sur I’analyse de I’effet d’un facteur sur la
volatilisation que sont (1) le contenu en eau du sol, (2) la présence de résidus de culture ou (3) 'ajout
d’un adjuvant.
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Figure 13: Flux de volatilisation de la trifluraline (a) cumulés, observés dans 3 tunnels dans les mémes conditions
d’humidité (Bedos et al., 2002¢) et (b) en fonction du temps, observés dans 3 tunnels différenciés par le contenu en eau
du sol initial, comparaison avec la moyenne des flux observés lors de 'expérimentation en conditions semblables pour les
3 tunnels (Cellier et al., 2004)

1)

Concernant Ieffet de la teneur en eau du sol (cas de la trifluraline), la volatilisation a été
suivie dans trois tunnels avec traitement identique et une teneur en eau différenciée par
une irrigation avant I’application de ’herbicide (le tunnel T1 étant dans les conditions les
plus humides et T3 le plus sec). En premier lieu, la différentiation en humidité pondérale du
sol entre les différents tunnels était nette entre le sol du tunnel le plus sec (tunnel T3 dans
la Figure 13b) et les deux autres sols surtout en surface et ce, tout au long de la période
d’observation (d’autant plus marquée en surface). Par contre, entre les sols des tunnels T1
(le plus irrigué au départ) et T2 (une irrigation intermédiaire), I’lhumidité est différenciée
juste apres I'application, puis la différence s’estompe en fin d’expérimentation.
La dynamique des flux de volatilisation est différente entre les conditions: juste apres
I’application, la volatilisation est moins intense depuis le sol sec que depuis les sols humides,
puis elle est plus intense ensuite. Ce comportement peut s’expliquer par un effet couplé de
’humidité du sol et de la température (la température du sol s’éléve d’autant plus que le
sol est sec) ainsi que I’expression du processus d’adsorption en conditions seches évoqué
en Section 2 et repris ci-apres.

Effet de la présence de résidus de cultures a la surface du sol (cas du S-métolachlore). Dans
un contexte de non travail du sol, des résidus de culture peuvent étre présents en surface
du sol lors de l'apport de pesticides. Leur présence est a méme de modifier le
comportement de ces derniers et notamment leur volatilisation. Pour étudier ce potentiel
effet, la volatilisation d’un herbicide du mais (le S-métolachlore) a été suivie dans deux
tunnels, 'un disposé sur une parcelle en sol nu (TMM#1), I'autre sur une parcelle avec résidus
de cultures de mais (TMM3) (Bedos et al., 2017). Des différences de flux de volatilisation
étaient attendues en raison (1) de différences d'adsorption des pesticides sur le sol et sur
les résidus de culture : I'adsorption devrait étre plus élevée sur les résidus de culture, méme
si le Koc peut étre plus faible (Tableau 2) en raison de la teneur en matiére organique du
paillis plus élevée que celle du sol; (2) les différences de surface d'échange avec
I'atmosphere : les résidus de culture représentent une surface d'échange avec I'air plus
importante que la surface du sol ainsi qu’une rugosité plus importante ; et (3) la teneur en
eau de surface du sol et les conditions de température : le sol de TMM3 a été trouvé plus
humide que celui de TMM1 avec des températures a la surface du sol similaires, voire
l[égerement plus élevées dans TMMS3 juste aprés I’application. Si les taux de volatilisation
ont été trouvés plus élevés en présence de résidus de cultures que depuis un sol nu juste
apres I’application, cette différence a diminué les jours suivants. Deux hypotheses ont été
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émises : I'adsorption du composé sur les résidus végétaux peut étre plus élevée que surle
sol et une dégradation chimique qui s'est probablement produite (des métabolites OA et
ESA ont été observés dans le sol et les résidus de cultures de TMM3). La présence de résidus
de cultures en surface du sol a donc, tout comme les conditions de température et
d’humidité du sol présentées auparavant, influencé la dynamique du flux de volatilisation.

Cette étude a fourni également 'opportunité de comparer les flux de volatilisation mesurés
en condition de sol nu en tunnel de ventilation par rapport a ceux mesurés en conditions
réelles (Tableau 2). Les flux de volatilisation cumulés se sont avérés plus élevés dans le
tunnel de ventilation qu’en conditions réelles. Cette différence a également été notée par
Sintermann et al. (2012) qui identifient deux explications : un effet de la vitesse de friction
plus élevée dans le tunnel par rapport a I’air ambiant et I’effet « oasis*° », concept appliqué
ici au cas de la volatilisation des pesticides. Cet effet oasis peut conduire a une
augmentation de 30 % du flux pour une distance de 2 m comme dans le tunnel (Bedos et al.,
2017). Par ailleurs, un flux plus élevé dans le tunnel pourrait également s'expliquer par le
fait que la vitesse du vent est constante dans le tunnel jour et nuit (et aussi plus élevée que
la moyenne sur le terrain), alors que la vitesse du vent ambiant diminue la nuit. Ces
conditions ont entrainé une plus grande volatilisation dans les tunnels qu’a I'extérieur
pendant les périodes nocturnes (également noté par (Genermont et al., 1998)), avec plus
d'un tiers des pertes totales par volatilisation pour la premiére nuit dans le tunnel contre
moins de 10 % dans les conditions ambiantes. Enfin, il convient également de noter que les
conditions de surface du sol dans les 0-0,01 m de profondeur étaient assez seches sur le
terrain avec une variation diurne. Ce suivi temporel n'a pas pu étre effectué dans le tunnel.
Ces conditions séches auraient pu conduire a I'adsorption gazeuse du S- métolachlore dans
la matrice du sol, diminuant ainsi les taux de volatilisation observés au champ (Garcia et al.
2014). D’aprés des calculs de coefficients d’adsorption fournis par K. Goss (comm. pers.), le
S-métolachlore présente un potentiel d’adsorption important sur la matrice du sol dans des
conditions séches. L'impact significatif de I'humidité de surface du sol sur la volatilisation
du métolachlore a été confirmée par (Gish et al., 2009) ou (Prueger et al., 2017). Une
comparaison plus poussée nécessiterait également des tests métrologiques sur I'effet de
la méthode d'échantillonnage a la sortie du tunnel (ici, en un seul endroit) ainsi que de la
turbulence, ainsi que suggéré par Loubet et al. (1999).

3) Effet des adjuvants sur la volatilisation (cas du S-métolachlore) : cette étude a fait suite
a une sollicitation d’un partenaire privé (De Sangosse — Agridyn) désirant quantifier la
potentielle efficacité d’adjuvants a limiter la volatilisation d’herbicides. Nous avons donc
mobilisé cing tunnels avec un traitement identique mais avec un ajout d’adjuvants
différents dans quatre des cing tunnels, le cinquieme servant de témoin. Deux campagnes
de suivi de la volatilisation du S-métolachlore sur cinqg jours ont été conduites, ce qui s’est
révélé assez lourd par 'lampleur des mesures a réaliser et la mise au point analytique requise
(analyse en DT/CPG/SM) et une évaluation approfondie de lincertitude de mesures.
L’ensemble des résultats obtenus n’ont pas permis de dégager un effet des adjuvants sur
la volatilisation du S-métolachlore dans les conditions testées. Les gammes de volatilisation
observées ont été trop réduites : selon la campagne, elles vont de 6 a 11% ou de 3 a 6% de
pertes cumulées rapportées ala dose appliquée calculée avec la concentration de la bouillie
mesurée a la sortie des buses de pulvérisation. Par ailleurs, le classement des adjuvants
selon le taux de volatilisation n’est pas conservé entre les deux campagnes. Un point de

20 | ’effet « oasis » caractérise des conditions pour lesquelles, lorsqu'il y a un contraste entre une zone humide et
une zone seche autour, I'évaporation de I'eau en bordure de la zone est plus importante qu'au milieu du champ
parce que l'air entrant n'est pas équilibré avec la surface (Guyot, 1997).
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vigilance a été relevé quant a ’lhomogénéité de I’application pour diminuer au maximum
les incertitudes sur la quantification des pertes relatives ((Bedos et al., 2016); rapport
d’étude).

=> [’ensemble de ces expérimentations a montré tout 'intérét du systeme de tunnel de ventilation
pour I’étude du processus de volatilisation des pesticides. De répétabilité et précision satisfaisante, ils
ont permis de mettre en lumiére I’effet des conditions environnementales sur la dynamique du flux de
volatilisation et aussi d’en souligner la complexité.

3.1.1.3. Prédiction de la volatilisation a I’échelle parcellaire aprés une application sur un sol nu
(Volt’Air-Pesticides)

La premiére version de Volt’Air-Pesticides sans prendre en compte I’adsorption en conditions
seches des pesticides dans le sol a été confrontée aux flux de volatilisation mesurés au champ en
trifluraline, alachlore et atrazine (résultats non illustrés dans ce document). Le modele a permis de
représenter (1) la diversité des ordres de grandeurs des flux en fonction des propriétés physico-
chimiques des composés, (2) I’évolution temporelle des flux et (3) I'effet drastique d’une
incorporation au sol du produit sur le flux de volatilisation observé au champ. A noter qu’un calage
de la constante de Henry permet d’améliorer ces résultats (cette grandeur étant entachée
d’incertitude, un calage ne semble pas surprenant). Cependant, le pic de volatilisation est prédit en
milieu de journée, ce qui n’est pas conforme aux observations. L’approche empirique pour décrire
I’adsorption en conditions seche inspirée de PEARL et PELMO et testée dans Volt’Air s’est avérée
assez complexe a caler (Bedos et al., 2009).
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Figure 14 : Modélisation du flux de volatilisation depuis un sol nu avec prise en compte de adsorption en conditions seches
(simulations Ads_pest et Ads_pest_optiavec pour Ads_pest_opti, une calibration sur SSAmax et Ku) ou sans (control). Les

triangles représentent les flux mesurés (Garcia et al., 2014). (haut) Scénario au champ, (bas) scénario en tunnel de
ventilation.
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Une fois intégré le processus d’adsorption en conditions séches selon I'approche mécaniste présentée
en Section 2, le modele a été confronté aux données acquises au champ (Bedos et al., 2006) et en
conditions semi-contrélées (Bedos et al., 2002¢) concernant la trifluraline. Le cycle diurne de la
volatilisation a ainsi pu mieux étre décrit (Figure 14), amélioration égalementillustrée par 'laugmentation
du critére d’efficience (EF) calculé pour chacun des scénarios simulés (passant de 0.85 2 0.96 et-2.73 a
0.17 pour respectivement le scénario au champ et en tunnel de ventilation), avec une diminution
associée du RMSE, passant de 146 a 78 et de 353 a 168 respectivement (Garcia et al., 2014). Une
calibration sur SSAmax et sur Ky permet d’améliorer encore ces résultats (courbes ads_pest_optiFigure 14).

Cette seconde version du modéle permet d’augmenter le domaine d’application du modéle en
termes de conditions pédoclimatiques avec toutefois deux limites : les coefficients d’adsorption
Kags ne sont pas fournis dans les bases de données usuelles (il faut donc les calculer) et elle souleve
des questions quant a notre capacité a décrire les conditions de surface séches avec les fonctions
de pédotransfert usuelles. Il est également nécessaire de la tester sur une large gamme de
conditions pédoclimatiques. Une piste porte sur les jeux de données acquis par J. Prueger (Usda,
Etats-Unis). En effet, en analysant 13 années consécutives d'expériences consacrées aux mesures
de la volatilisation du S-métolachlore pendant les jours suivants I'application, les auteurs ont conclu
que la volatilisation cumulée de I'herbicide variait de 5 a 63% de la quantité appliquée, variation que
les auteurs attribuent aux conditions d’humidité du sol (Prueger et al., 2017).

Il serait a présent nécessaire d’incorporer dans le modele les processus impliqués dans les
interactions des pesticides avec les résidus de cultures. Des premiéres tentatives ont été menées
mais elles restent a finaliser.

3.1.1.4. Prédiction de la volatilisation depuis un couvert végétal : paramétrisations empiriques

Les flux de volatilisation du chlorothalonil et de la fenpropidine observés au champ (Figure 12d) ont
montré une évolution temporelle différente que I’on attribue a des processus d’adsorption et de
pénétration dans les feuilles. D’apres "approche de modélisation présentée en Section 2.1.1, il est
nécessaire de développer des paramétrisations pour ces deux processus, que nous nous sommes
proposés d’établir grace aux expérimentations en laboratoire présentées en Section 2.2.2.

La Figure 15 illustrent la distribution du chlorothalonil formulé (il n’a pas été possible de réaliser
d’expérimentations avec le chlorothalonil pur), de I’epoxiconazole pur et formulé appliqués sur des
feuilles de blé apres 1, 3, 6 et 24h apres leur application (Lichiheb et al., 2015).

Formulated chlorothalonil Formulated epoxiconazole Pure epoxiconazole

120
100 J

Distribution of 1*C (% TAR)
o
o

1 3 6 24 1 3 6 24 1 3 6 24
Time after application (h) Time after application (h) Time after application (h)

(a) (b) (c)
[ Water extractable: assumed to be the water washable fraction
[ Ethanol extractable: assumed to be the adsorbed fraction on leaf surface
B Hexane extractable: assumed to be the penetrated fraction into cuticular waxes

M Bound residues: assumed to be the penetrated fraction into plant tissue

Figure 15: Cinétique de distribution des fongicides (exprimée en % du TAR, radioactivité totale appliquée) entre les
différentes fractions pour (a) le chlorothalonil formulé (b) ’époxiconazole formulé et (c) Pépoxiconazole pur. Les barres
d'erreur représentent les écart types basés sur trois réplicats (i.e. trois réacteurs).
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La recherche de corrélation entre les coefficients de pénétration ainsi estimés et les
caractéristiques physico-chimiques des composés a permis d’établir un lien entre kpen et la solubilité
des composés dans I’eau Sy (g/L) d’apres la relation suivante :

kpen = 038y +0.17

Au vu des résultats expérimentaux obtenus dans le cadre de la thése de N. Lichiheb, il nous est
apparu primordial d’analyser notre capacité a intégrer I’effet de la formulation sur les processus de
pénétration et de volatilisation. N’ayant pas la possibilité de I’aborder via une approche mécaniste
(par manque d’information sur les co-formulants et leurs modes d’action), nous avons donc
introduit des facteurs empiriques tirés des expérimentations permettant de tenir compte du fait
que la formulation tend a réduire la volatilisation et a favoriser la pénétration foliaire :

Psat(ref)

Psat,for(ref) = et kpen,for = kpenffor,pen

ffor,vol
Avec fror ol €t frorpen (sans unité), le facteur empirique pour la volatilisation et la pénétration
respectivement, estimés pour le chlorothalonil a frorvo1 = frorpen = 1.3; ces valeurs ont été
également prises pour le parathion (également produit de contact) dans une premiére approche
méme si ces valeurs ne sont réellement valides que pour les produits commerciaux étudiés) ; pour
la fenpropidine, frorvo1 = 3 €t frorpen = 45. La plus forte valeur de f74; pen pour la fenpropidine
que pour le chlorothalonil semble illustrer un effet plus important de la formulation sur les produits
systémiques que sur les produits de contact.

La méme approche a été appliquée pour estimer I'adsorption des composés sur les feuilles. Ainsi,
la relation suivante a pu étre établie :

qurf,ads = (0.7 log(Kow) — 1-7)qurf

Les valeurs 0,7 et 1,7 sont des valeurs empiriques supposées représentatives de tous les composés
purs. Comme Qsurfads N€ peut étre inférieur a zéro, la valeur inférieure du log (Kow) pour laquelle
cette équation peut étre utilisée est de 2.43. La limite supérieure du log (Kow) pour laquelle cette
équation peut étre utilisée est de 3,86 car Qsurf,ads doit étre inférieur a Qsur (dans ce cas, le pesticide
est entierement adsorbé).

- Prédiction des flux de volatilisation

Le modele a été testé sur le jeu de données acquis au champ cité ci-dessus ainsi que sur un jeu de
données néerlandais portant sur le parathion (Van den Berg et al., 1995), en collaboration E. van
den Berg (Wageningen). Le modele reproduit I’ordre de grandeur et la dynamique des observations
de maniére satisfaisante ainsi qu’illustré en Figure 16 pour le chlorothalonil appliqué sur blé et la
parathion appliqué sur pomme de terre. Les prédictions pour le chlorothalonil sont améliorées en
prenant en compte 'effet de la formulation. Cette amélioration est aussi notée dans le cas de la
fenpropidine (résultat non montré) avec toutefois encore une surestimation du flux modélisé par
rapport au flux mesuré (avec un flux cumulé sur 2 jours de 11 g/ha et 2.5 g/ha respectivement). Dans
le cas du parathion, la prise en compte de la formulation, en abaissant encore le flux par rapport a
la simulation sans prendre en compte de cet effet qui déja sous-estime les mesures, ne permet donc
pas d’améliorer les résultats.
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Figure 16 : Flux simulés avec le modéle SurfAtm-Pesticides pour le chlorothalonil dont le flux de volatilisation a été mesuré
en France en 2006 dprés une application sur blé (a) et pour le parathion dont le flux de volatilisation a été mesuré aux
Pays-Bas en 1993 daprés une application sur pomme de terre (b).

Les paramétrisations établies en laboratoire reposent toutefois sur une gamme de composés
restreints (3 composés) qui mériterait d’étre étendue. Se pose la question relativement critique de
la prise en compte de maniére générique de I’effet de la formulation sur le comportement de la
matiere active, dont 'effet a été démontrée en laboratoire mais qui reste complexe a analyser plus
avant sans des collaborations ad-hoc ! Une solution pourrait étre de proposer une typologie des
effets des différents types de formulation sur la volatilisation et la pénétration, mais cela
représente un travail relativement fastidieux.

Lors des simulations a I’échelle parcellaires, I’attention s’est peu portée sur la contribution du flux
de volatilisation émanant de la fraction de pesticides ayant atteint le sol a I’application ou pouvant
I’atteindre ultérieurement lors d’un lessivage par la pluie par exemple. Il n’y pas de verrou a activer
cette branche des échanges dans le schéma résistif proposé et le modele Volt’Air-Veg issus du
couplage du modeéle Volt’Air - Pesticides avec le modele SurfAtm - Pesticides mentionné en Section
2.1.1 permet de réaliser cette étude. La difficulté réside plut6t en la validation des résultats obtenus,
les données expérimentales représentant le flux global issus des deux sources d’émission.

Enfin, les tests du modele Volt’Air-Veg pour les pratiques en viticultures sont en cours, les premiers
résultats de confrontation aux jeux de données acquises au champ sont prometteurs (Capoglu,
2020), ce qui a permis de mobiliser le modele pour la thése de R. Teysseire (Teysseire, 2023) et
d’implémenter des modules de Volt’Air-veg dans I'outil MIPP.

3.1.1.5. Données complémentaires

Nous avons évoqué I'importance d’acquérir des informations complémentaires en plus du flux de
volatilisation suivi lors des expérimentations. J’évoquerai plus particulierement ci-aprés la
problématique de la mesure de la dose appliquée au champ, que cela soit au sol ou interceptée par
le couvert. Ces données constituent en effet des entrées primordiales des modéles, elles sont
nécessaires a notre compréhension des processus, et ne sont pourtant que rarement présentées
dans la littérature portant sur les flux de volatilisation de pesticides.
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La dose appliquée : illustration dans le cas des campagnes menées en tunnels de ventilation
sur I’effet d’adjuvant sur la volatilisation

Lors des expérimentations en conditions contrélées ou semi-controlées, I’'un des premiers défis est
de maitriser la quantité de composés apportées sur les surfaces considérées ainsi que
’lhomogénéité de cet apport que cela soit sur cette surface et entre systémes (au sein des réacteurs
des systemes de laboratoire ou des tunnels de ventilation). En effet, homogénéité et répétabilité
sont requises deés lors que I'on souhaite comparer les résultats obtenus dans chaque tunnel dont le
traitement est individuel ou que I’on souhaite rapporter les pertes par volatilisation a la dose
appliquée qu’il faut pouvoir évaluer. Dans le cadre de I’étude en tunnels de ventilation sur I'effet
des adjuvants sur la volatilisation du S-métolachlore, un effort particulier a porté sur I’estimation
de la dose de pesticides
MOTEUR A réellement appliquée a l'aide
' ‘ ' de filtres déposés a la surface
du sol placés de part et
d’autre des tunnels pendant
. I’application (figure ci-contre
e R rro illustrant les cing tunnels, les
fleches symbolisant le sens
de ’écoulement de I’air et les
cercles bleus et orange la localisation des filtres déposés au sol pour mesurer la dose appliquée
dans chaque tunnel). Une variabilité < 18% a ainsi pu étre obtenues dans le cadre de ces travaux.
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- L’interception de la pulvérisation par le couvert au champ :

En présence de couvert végétal, la quantité de pesticide appliquée va se distribuer entre la partie
interceptée par le couvert, la partie atteignant le sol et celle perdue vers I’latmosphére par dérive
des gouttelettes de pulvérisation. Le devenir du composé en post-application va dépendre de cette
répartition, qui est souvent estimée empiriquement ou a dire d’experts (Hulin et al., 2021) et les
mesures quantitatives sont rares. C’est ce que nous avons tenté de mesurer lors de
’expérimentation menée en 2006 sur la mesure de la volatilisation du chlorothalonil et de Ia
fenpropidine appliqués sur du blé. En plus de I’analyse de la concentration en matiere active dans
la bouillie échantillonnée en sortie de buses, (1) des filtres ont été disposés lors de 'application a
I’horizontal dans des boites de Petri a) a hauteur de couvert et b) au sol et (2) des feuilles de blé
ont été prélevées a deux niveaux dans le couvert juste apres I’application dans plusieurs zones du
champ traité. Tous les échantillons ont été traités et analysés au laboratoire (Bedos et al., 2010).

F: 446
C: 856

C/F: 1.92
Filter: Leaves

F: 296 (32%.8)
C: 728 (14%,8)
CIF: 2.46

F: 133 (45%)
C: 496 (58%)

F: 163 (41%.6)
C: 231 (17%.6)
CIF: 1.42

F: 86 (68%38)
C: 524 (19%8)
CIF: 6.09

F: 73 47%56)
C: 579 (32%6)
CIF:7.89

Calculated fokage interception
xg ha! (y3% of upper level filters)

Figure 17 : Mesure de I'interception du chlorothalonil et de la fenpropidine appliqués sur du blé (Bedos et al., 2010).

Le fait qu’il y ait deux matiéres actives dans la bouillie permet une analyse comparative des doses
appliquées quantifiées dans chaque type d’échantillons (Figure 17). Les rapports entre les
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concentrations de chlorothalonil et la fenpropidine (C/F) dans les différents échantillons sont les
suivants (Bedos et al., 2010) : C/F = 1,96 dans la solution de pulvérisation en théorie, C/F= 1,92 dans
la solution appliquée d’aprés la mesure de la concentration en matiere active dans la bouillie,
C/F=2,46 et 1,42 d’aprés les filtres disposés au niveau du feuillage et du sol respectivement.
Les concentrations en chlorothalonil étant proches de I’attendu, les rapports > a 1.92 semblent
indiquer un processus de dissipation de la fenpropidine, illustrant ainsi toute la difficulté de la
mesure quantitative de 'interception au champ selon le protocole suivi. Par ailleurs, ce rapport est
égal a 6.09 et 7.89 pour les résidus quantifiés sur les feuilles aux deux niveaux, avec une certaine
variabilité. Cependant, I'incertitude sur cette mesure est significative car ’extraction des feuilles a
suivi un protocole simplifié défini avant les expérimentations de laboratoire présentées ci-dessus.
Basé sur une agitation rapide des feuilles dans de I’hexane aprés unringage a I’hexane, ce procédé
a pu conduire a une extraction non seulement des résidus présents « sur » les feuilles et disponibles
a la volatilisation mais aussi une partie de la fraction ayant pénétré dans les feuilles et ce de maniere
plus ou moins efficace selon les feuilles. C’est au vu de ces résultats que nous avons défini un
protocole plus élaboré pour les expérimentations de laboratoire. Enfin, ces mesures auxquelles
s’ajoutent des expérimentations menées par d’autres partenaires du projet (projet ECHAP, APR
Ecophyto, coordinatrice C. Robert) montrent une pénétration de la pulvérisation au sein du
couvert, avec une interception par le couvert dépendant non seulement du LAl mais également de
P’architecture de celui-ci (Robert et al., 2015).

Lors des expérimentations récentes menées en vigne, nous avons testé un protocole d’estimation
de la fraction de pulvérisation interceptée par le couvert inspiré des études portant sur la dérive de
pulvérisation. Pour ces dernieres, des filtres sont agrafés sur les feuilles de vigne. L’exploitation des
données est en cours.

3.1.2. Discussion relative au potentiel de volatilisation des pesticides
Les connaissances ainsi acquises sur le déterminisme du flux de volatilisation, sa dynamique
temporelle telle que mesurée et modélisée nous aménent a deux sujets de réflexion : (1) existe-t-il
un indicateur approprié pour prédire le potentiel de volatilisation de la matiere active d’un produit
commercial sans déployer un modéle mécaniste tel que présenté ci-dessus et (2) existe-t-il des
leviers pour limiter cette voie de contamination ?

3.1.2.1. Unindicateur pour prédire le potentiel de volatilisation d’une matiére active ?

Via la pression de vapeur saturante ?

La pression de vapeur saturante est la premiére des grandeurs a caractériser le potentiel
intrinséque d’un composé chimique a passer en phase gazeuse : il s’agit de sa pression a I'équilibre
en présence d'une phase liquide ou solide de cette substance a I’état pur. La pression de vapeur
saturante de I'eau est comprise entre 611 Pa et 12500 Pa pour des températures comprises entre
0 et 50 °C. Les pesticides ont des pressions de vapeur saturante beaucoup plus faibles pour la
plupart (sauf les fumigants) qui s'échelonnent sur plusieurs ordres de grandeurs selon le composé,
de 107° a 100 Pa pour les plus volatils. lls sont donc considérés comme semi-volatils, leur pression
de vapeur saturante étant inférieure a 130 Pa. Méme si la pression de vapeur saturante des
pesticides est relativement faible, ils se volatilisent car leur concentration atmosphérique étant
faible en général (ce qui en fait des gaz dits « traces »), ils se volatilisent comme s’ils étaient dans le
vide (Taylor and Spencer, 1990). La pression de vapeur saturante est une caractéristique
intrinséque de la substance qui ne dépend que de la température, avec laquelle elle croit selon la
relation de Clausius-Clapeyron. Un des défis est bien s(ir d’avoir accés a I’enthalpie de vaporisation
qui permettrait d’accéder a cette relation de maniére quantitative. (Goss and Schwarzenbach,
1999) ont fourni une équation empirique pour déterminer cette variation d’enthalpie tout en
indiquant que cette relation n’a été validée que pour des composés organiques simples. Les
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modéles utilisent souvent une méme variation d’enthalpie moyenne pour tous les produits
phytopharmaceutiques.

La pression de vapeur saturante est donc la grandeur a partir de laquelle il est naturel de rechercher
des valeurs seuils au-dessus desquelles le potentiel de volatilisation est attendu significatif.
Ainsi, pour (Bossan et al., 1995), les pesticides dont la pression de vapeur est supérieure a 10 Pa
sont considérés comme volatils. (FOCUS, 2008), menant une analyse des données disponibles et
des incertitudes, reprendront des valeurs de 10 et 10 Pa pour les pesticides appliqués sur le sol et
la plante respectivement.

Un point de vigilance est toutefois a signaler quant a I’état dans lequel le composé peut se trouver
a température ambiante (Davie-Martin et al., 2013; Leistra, 2011). En effet, dans le cas ou sa
température de fusion est supérieure a la température ambiante, ce composé peut étre dans un
état solide ou surfondu a température ambiante. Il faudrait donc avoir acces a 'information
indiquant a quel état se réfere la pression de vapeur saturante indiquée dans les bases de données.
(Leistra, 2011) indique qu’en "absence d’information, on fait I’lhypothése que la pression de vapeur
indiquée est celle pour le composé a I’état solide. Il propose une équation pour calculer cette
pression de vapeur en fonction de la température de fusion et de la pression de vapeur solide/air

In < Foaps ) =B Ir g
P vap,sc R T

Pvap,s :

avec (AS_m)/R=7.9 d’aprés (Leistra, 2011), Tr la température de fusion, et Pyapsc la pression de
vapeur liquide surfondu/air.

(Leistra, 2011) a ainsi indiqué une pression de vapeur « surfondue » de 12.8 mPa pour le
chlorothalonil au lieu des 0.076 mPa pour la pression de vapeur solide/air.

Toutefois, la pression de vapeur saturante seule ne suffit pas a prédire le potentiel de volatilisation
de composés en contact avec une surface avec laquelle ils établissent des interactions. D’autres
caractéristiques doivent alors étre prises en compte. C’est bien le sens de la classification issue du
modele BAM (Jury et al., 1983) pour prédire le potentiel de volatilisation de pesticides appliqués sur
un sol nu en tenant compte de la présence d’eau dans le sol. Il propose une classification selon la
valeur de la constant de Henry Ky sur la base d’une valeur seuil égale a 2,65 10 (sans dimension) :
les substances présentant un Ky >> 2,65 10 sont considérées comme tres volatils et les substances
présentant un Ky << 2,65 10> comme peu volatils. Par ailleurs, diverses relations empiriques ont été
établies entre le flux de volatilisation et une relation combinant plusieurs caractéristiques physico-
chimiques (Jansma and Linders, 1995; Smit et al., 1997, 1998; Woodrow et al., 1997) (voir tableau 21
de (Guiral et al., 2016) et le Tableau A3 pour leur utilisation). A titre d’illustration, la relation de
Woodrow et al. (1997) fournit une estimation du flux de volatilisation sur les 12 a 24h apres
I’application, a partir d’une relation avec la pression de vapeur saturante, la solubilité dans I’eau et
le coefficient d’adsorption des composés dans le sol. Le calcul réalisé pour les trois composés
atrazine, alachlore, trifluraline donne une estimation du flux de volatilisation a des facteurs 2 a 14
prés par rapport aux mesures citées plus haut, montrant bien icila portée de ces outils : donner une
estimation de I’ordre de grandeur du flux de volatilisation sur une période donnée.

Une telle relation a également été établie en analysant statistiquement les sorties du modele
Volt’Air-Pesticides en termes de flux de volatilisation calculés aprés une application sur sol nu dans
le cas des scénarios présentés en Section 2.1.1. Pour rappel, ces scénarios portent sur trois
conditions pédoclimatiques contrastées sur neuf années climatiques et trois périodes de deux mois
par an et 26 pesticides. Cette étude a permis de trouver la meilleure corrélation entre le flux de
volatilisation cumulé a I’instant t (testé dans ce travail a 30 j) et les propriétés du pesticide selon la
relation suivante :
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L’analyse des flux de volatilisation mesurées des trois herbicides appliqués sur sol illustrés en
Figure 12 est en accord avec cette relation, avec un flux cumulé croissant pour des Eef croissants,
dans 'ordre atrazine, alachlore, trifluraline (Tableau 2).

Pour un couvert végétal, on en reste souvent a une corrélation avec la pression de vapeur
saturante, faute de mieux. Mais les expérimentations montrent qu’il serait nécessaire de prendre
en compte d’autres facteurs impliqués dans des processus dit «en compétition» avec la
volatilisation tels que la pénétration dans les feuilles. C’est ce qu’il ressort du jeu de données
obtenus et discuté dans I’article Bedos et al. (2010) lors de la comparaison des ratios de flux de
volatilisation de la fenpropidine et du chlorothalonil avec leur ratio de pression de vapeur. Butler
Ellis et al. (2008) discutent également de cet aspect lors de leur étude sur la volatilisation de
I’epoxiconazole et de la fenpropidine. Ainsi, pour les applications sur couvert végétal, une meilleure
connaissance du devenir des produits sur les feuilles est requise avant de décliner de telles relations
de corrélation, devenir pour lequel le caractere systémique des composés doit étre pris en compte.

Par ailleurs, pour une méme température, les valeurs de ces pressions de vapeur saturante fournies
dans les bases de données ou la littérature sont trés variables, reflétant les différences dans les
méthodes d'estimation de cette grandeur (Taylor and Spencer, 1990); Houbraken et al., 2016).
LaPyp de la substance active purifiée a 20-25 °C doit étre indiquée par les sociétés
phytopharmaceutiques dans le dossier d’homologation du PPP mais les méthodes de
détermination ne sont pas toujours renseignées. Une premiére méthode consiste a mesurer
directement la pression de vapeur a I'équilibre en présence d'une phase solide ou liquide. Si cette
méthode est applicable aux COV, elle est beaucoup plus difficile a mettre en ceuvre pour les
pesticides dont la pression de vapeur est beaucoup plus faible. Un moyen de tout de méme y
parvenir consiste a se placer a des températures élevées et a ensuite extrapoler les valeurs pour
des températures ambiantes a I'aide de relations simples (Clausius-Clapeyron). Mais cette méthode
est incertaine. Une autre méthode consiste a analyser un échantillon d'air pour estimer la quantité
de pesticide présent (méthode de la « gas-saturation cell » de Spencer) et d'utiliser ensuite la
relation des gaz parfaits. Cette méthode présente |'avantage de ne pas nécessiter d'extrapolation.
L'utilisation des temps de rétention dans une colonne chromatographique permet aussi d'estimer
cette pression de vapeur saturante, méthode rapide mais parfois incertaine. Ainsi, selon la
méthode, différentes valeurs peuvent étre obtenues pour une méme molécule: ces valeurs
peuvent parfois différer d’un facteur deux a trois voire méme d’un ordre de grandeur
(Schwarzenbach et al., 1993). (Leistra, 2011) a compilé également un ensemble de relations « easy
to use » pour dériver la pression de vapeur saturante des pesticides, notamment a partir du point
d’ébullition (et quelques descripteurs moléculaires, voir section ci-dessous). Des incertitudes
portent aussi sur la constante de Henry. Par exemple (Feigenbrugel, 2005) a mesuré pour la
fenpropidine une constante de Henry de 1.05F+05 mol/L/atm soit 9.655°4 Pa m3 /mol alors que la BD
PPDB indique la valeur de 3.39 Pam3 /mol et la BD Sphair une valeur de 10.7 Pa m3/mol. Parmi les
molécules citées dans le Tableau 2, de telles disparités existent aussi pour la pendiméthaline par
exemple.

Rappelons enfin que le comportement des matieres actives peut étre modifié par I’action des co-
formulants ou des adjuvants ajoutés en extemporané dans la bouillie pulvérisée. Cet aspect est mal
connu, il fait ’objet pour I'instant de peu d’études. Il est complexe car dépendant des couples
matiére active / formulation ou matiére active/adjuvants (Mamy et al., 2022). Il est intéressant de
relever linitiative de (Houbraken et al., 2018): étudiant la volatilisation de divers composés
(fenpropimorphe, pyriméthanil et tébuconazole) sous différentes formulations et ajout
d’adjuvants, les auteurs ont produit expérimentalement des pressions de vapeur saturante
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« effectives » a utiliser dans les modeéles. Si l'initiative est intéressante, elle est toutefois difficile a
généraliser a un grand nombre de composés.

Via des descripteurs moléculaires ?

Au vue des incertitudes relevées ci-dessus, de I'indisponibilité de données relatives a ces grandeurs
notamment pour des nouvelles molécules ou les produits de dégradation, une approche théorique
peut s’avérer tout a fait pertinente. Une revue bibliographique exhaustive compile les relations
quantitatives structure-activité (QSAR) permettant de prédire le devenir des composés organiques
dans I'environnement a partir de leurs descripteurs moléculaires (Mamy et al., 2015). 790 équations
QSAR impliquant 686 différents descripteurs permettant I'évaluation de 90 parameétres
environnementaux ont été rassemblées dont un volet porte sur les transferts vers I’latmosphére.
Nous avons pu identifier quarante équations pour estimer la pression de vapeur, impliquant de 1 a
12 descripteurs, mais la plupart impliquant un seul descripteur (la polarisabilité o). Aucune de ces
équations n’a été développée pour les pesticides, ce qui est également le cas pour les 17 équations
identifiées concernant la constante de Henry.

Alasuite de ce travail et dans le cadre du projet REPPAIR évoqué plus haut, une analyse du potentiel
de volatilisation de 178 pesticides en lien avec leurs descripteurs moléculaires a été menée a 'aide
de Ioutil Typol* ((Mamy et al., 2021), K. Bonnot (2017)). Les résultats ont été comparés aux
concentrations atmosphériques de pesticides mesurées dans les sites expérimentaux du projet,
sites répartis dans diverses régions francaises aux profils agricoles variés. Ainsi, TyPol a permis de
distinguer les pesticides observés dans I'air de ceux qui ne I'étaient pas et de confirmer 'importance
de considérer, en plus de la pression de la vapeur saturante, les grandeurs caractérisant le potentiel
d’adsorption des composés dans le sol ou de pénétration dans les feuilles pour mieux prédire la
volatilisation depuis respectivement le sol et la plante. Enfin, les pesticides a fort potentiel de
volatilisation présentent une énergie totale élevée et un poids moléculaire, des indices de
connectivité moléculaire et une polarisabilité faibles. Typol pourrait donc étre utilisé en tant que
premiére évaluation du risque de contamination de I'air par les composés, et ce, méme en I’absence
d’information sur leurs caractéristiques physico-chimiques.

Via des indicateurs : le cas d’I-Phy

Des indicateurs peuvent étre déployés pour prédire a priorile potentiel de dispersion d’un composé
dans I'environnement. Par exemple, I'indicateur « Phytosanitaires », I-Phy — développé a I'INRA
Colmar au départ pour les grandes cultures par (Van der Werf and Zimmer, 1998) et adapté ensuite
a la viticulture — est un indicateur qui permet d’évaluer les risques de pollution et d’impact sur la
santé humaine liés a I'utilisation des produits phytopharmaceutiques sur une parcelle, a partir de
diverses variables d’entrée simples ou agrégées (28 variables au total). En ce qui concerne I-
Phy_Air, une évaluation de la dérive sédimentaire est réalisée ainsi que du risque de volatilisation
de la substance active. Dans sa version la plus récente, la volatilité de la substance active est
estimée a partir des flux de volatilisation calculés grace a la méthode de Woodrow et al. (1997) a
partir d’'un sol ou d’un couvert végétal traité. Des facteurs d’abattement sont apportés pour tenter
de représenter I'effet de la présence de haies a proximité de la parcelle traitée qui limiterait la
dispersion atmosphérique du composé volatilisé, I'effet d’'une formulation ou le caractére
systémique du produit, et ce, selon des paramétrisations issues de la littérature. Confrontés aux
données de contamination de I’'atmosphere observées sur les sites du projet REPPAIR, les résultats
sont encourageants pour les 12 composés pour lesquels I’exercice a pu étre mené (Pierlot et al.,
2023). Il faut toutefois noter que cette évaluation n’a pas été faite a I’échelle parcellaire et les

21 Typol est un outil in silico qui se base sur les descripteurs moléculaires des molécules pour identifier
des typologies de comportements ou d’effets représentées par des clusters de composés (Servien et al.,
2014).
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mesures de concentrations dans I’air ont pu méler les émissions par volatilisation et par dérive.
Ainsi, cet indicateur peut fournir une premiére estimation du potentiel de volatilisation d’un
composé au méme titre que les relations empiriques que nous avons présentées plus haut avec
I’avantage de tenter de prendre en compte des critéres supplémentaires (systémie par exemple).
Toutefois des évaluations plus larges restent nécessaires.

Via des facteurs d’émission

Une émission (E) est communément estimée par le produit de I’activité (U) - correspondant dans
ce contexte a la quantité du produit phytopharmaceutique (PPP) épandue pendant un temps et sur
un territoire donnés - et d’un facteur représentant la proportion (en général en pourcentage de la
quantité apportée) du composé considéré dans le cadre de cette activité émis dans I’air, nommé
facteur d’émission (FE). Les facteurs d’émissions (FE) de polluants atmosphériques sont ainsi
utilisés dans plusieurs outils d’évaluation des actions mises en ceuvre dans le cadre de politiques
publiques ou par les acteurs économiques pour réduire les émissions dans I'air comme les
inventaires d’émissions nationaux ou territoriaux ou les modeles de prévision de la qualité de I’air
par exemple. (Guiral et al., 2016) ont réalisé une synthése bibliographique des facteurs d’émission
existants en ce qui concerne les PPP ou des outils permettant de les dériver. Cette synthése
présente une large gamme d’outils — depuis les FE aux modéles empiriques, mécanistes en prenant
également en compte les jeux de données existants, elle est donc reprise a plusieurs endroits de ce
rapport. Concernant les FE, nous avons ainsi pu constater que si des facteurs d’émission avaient
été développés par ’EPA aux Etats-Unis et EMEP en Europe, ces FE reposaient sur des estimations
anciennes, des composés souvent interdits a présent et présentant des gammes de pressions de
vapeur plutdt supérieures a la gamme actuelle, notamment pour I’EPA. Il importe de relever
certains écarts de P.ap entre celles proposées par EPA tirées de (Wauchope et al., 1992) et celles
référencées dans d’autres bases comme celle de I'outil Sph’Air (par exemple pour le 2,4-D,
la dieldrine et le diméthoate). Quant aux substances considérées par I’EEA, aucune information
n’est donnée sur la température a laquelle les pressions de vapeur sont considérées. Enfin, les FE
développés par EPA et ceux proposés par EEA présentent des écarts importants selon les
références pour des gammes de pression de vapeur « similaires ». Ainsi, cette analyse montre que
les FE existants ne semblent pas pertinents pour les substances actuellement utilisées et les
pratiques en cours et qu’il serait donc pertinent de les actualiser.

3.1.2.2. Quid des leviers pour diminuer les émissions par volatilisation ?

Plusieurs pistes de leviers d’action pour réduire les pertes de produits phytopharmaceutiques par
volatilisation en post-application peuvent étre citées, mais les leviers sont beaucoup moins avancés
que pour diminuer les pertes par dérive.

Mise a part la réduction des doses, le nombre de travaux réalisés a leur encontre reste insuffisant
pour conclure a leur efficience pour I’ensemble des composés chimiques et des conditions
environnementales. La volatilisation dépendant de facteurs de natures diverses (propriétés
physico-chimiques, conditions pédoclimatiques, pratiques) et étant en interaction avec plusieurs
processus, les effets engendrés par un levier doivent étre évalués dans toute la complexité de ces
relations. Aussi, sont présentés ci-dessous différentes pistes relevées, accompagnées de quelques-

unes des publications y faisant référence. L’effet de I'addition d’adjuvants commence a étre
exploré (Houbraken et al., 2015).
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Tableau 3 : Leviers d’action pour limiter les pertes vers 'atmosphére en post-application (d’apres (Guiral et al., 2016)

Mesures

Remarques

Au niveau des produits de traitement

Références

Recours a des produits de

substitution moins volatiles

Complexe car Ieffet de la formulation mal
connu

Réduction de la dose appliquée

La diminution des doses engendrent une
moindre contamination de I’environnement
en général

Robert et al. (2015)*

Choix de la formulation

Usage de produits encapsulés ou granules
(mais peu de références)

(Turner et al., 1978); Gish et al.
(1995)

Formulation favorisant la pénétration foliaire
de produits systémiques

Lichiheb et al. (2015)

Au niveau des pratiques

Incorporation des produits

phytopharmaceutiques dans le sol

Effet positif observé de I'incorporation sur la
réduction de la volatilisation de la trifluraline

Bedos et al. (2006)

Traitement sur résidus de culture
(soit sur des terres ou travail réduit
du sol)

Effet contradictoire observé de la présence de
mulch sur la réduction de la volatilisation

(Gish et al., 1995)
(Whang et al., 1993)
(Prueger et al., 1999)

Prise en compte du développement
du couvert végétal pour optimiser
I’interception de la pulvérisation

Robert et al. (2015)

Au niveau des conditions météorologiques

Heure d’application en conditions de
température faible

Complexe: Volatilisation augmentant avec la
température mais attention aux conditions
d’humidité (sol, plante)

Effet de ’lhumidité sur couvert
végétal: (Houbraken et al.,
2016), sur sol: Garcia et al

(2014)

3.1.3. Dépot gazeux sur des surfaces aquatiques

Cette section présente les résultats obtenus avec le systéeme expérimental illustré en Figure 11 lors
des 17 expérimentations conduites avec un mélange de 7 substances. La vérification des bilans de
masse par cellule s’est avérée tout a fait satisfaisante pour la cellule Source mais plus difficile a
établir pour la cellule de dép6t. La quantité de pesticides déposée sur I’eau représente quelques
0.1% a quelques pour cent de la quantité volatilisée. Outre les avancées méthodologiques, les
résultats obtenus sont cohérents avec la théorie en termes d’évolution de la volatilisation avec la
température ou avec la pression de vapeur des composés — notamment en prenant en compte la
pression de vapeur surfondue pour le chlorothalonil - cf. discussion en Section 3.1.2.1. Par ailleurs,
ils montrent une corrélation significative entre le dép6t et I’émission, et ce quelle que soit la

température (Figure 18 gauche).

22 http://www.programmepesticides.fr/Pages-projets/APR-2009/ECHAP.
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Figure 18 : (gauche) Dépét sur 'eau exprimé en pourcentage de la dose apportée mesurée en fonction de la fraction
volatilisée exprimée en pourcentage de la dose apportée mesurée ;(droite) Rapport Emission/dép6t en fonction de la
constante de Henry Kux (EPA, a 25°C) avec une proposition de régression linédire.

La Figure 18 (droite) représente le ratio émission par volatilisation / dépét sur I'eau en fonction de la
constante de Henry Ky des composés. Les régressions lindaires pour chaque température
cg permettent d’accéder a une estimation des résistances de surface R et de
couche limite Ryg et Ry respectivement dans I’air et dans I’eau, ainsi que des
épaisseurs de couche limite dans I’air et dans I'’eau Azg et Azl. En effet, le flux
o o dedépotF (ng/m?/s) exprimé de part et d’autre de la surface d’eau suit les

i Ry = relations suivantes avec Cg, C et Cy les concentrations en pesticides dans I’air,

== dans I'eau et a l'interface eau/air :

Azg Rbg .

. Csl gy

F — Cg_KHCsl=Csl_Cl
Rpg Rp;

En considérant (=0,

Cy Azl Azg  %volat ASAt

29— Ry Ky + Ry = —o K -
F oot Ry = o Rt = G epot 0.250

avec les coefficients de diffusion dans I’eau et dans I’air DI = 4.97%-10 m?/s et Dg = 4.965-06 m?/s.

.. < . Azl
Ainsi, Rsurr est donné par larelation : R p = D—KH
l

Les résultats expérimentaux permettent ainsi d’identifier une corrélation linéaire entre la
résistance de surface et la constante de Henry Ky, et donc de confirmer la paramétrisation
implémentée dans FIDES.

Par ailleurs, les épaisseurs de couches laminaires dans lair ou dans I'eau estimées
expérimentalement a partir des régressions linéaires sont de I’ordre de quelques millimétres, ce qui
semble une valeur cohérente. En revanche, le fait que cette épaisseur semble croitre avec la
température n’est pas expliqué.

Le volet modélisation des dépbts gazeux est présenté dans la Section 3.2.1.
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= En conclusion, des jeux de données de flux de volatilisation quantifiés en conditions réelles
sont disponibles pour des applications d’herbicides et de fongicides en grandes cultures (sol
nu, couvert végétal) et récemment en viticulture sur une période de quelques jours aprés
'application. Deux jeux de données supplémentaires ont été récemment acquis en grandes
cultures sur une durée de 20 jours. Sont également disponibles des dispositifs de laboratoire
originaux pour la mesure de la volatilisation et du dépdt gazeux, notamment sur une surface
aquatique. Enfin, un modele de volatilisation des émissions depuis une parcelle en grandes
cultures avec une adaptation récente au cas de la viticulture a été développé. Des études
complémentaires restent nécessaires pour approfondir les connaissances sur les interactions
des composés avec la surface notamment sur les feuilles ou sur les interactions avec les résidus
de cultures, ainsi que sur un sol nu en conditions d’assechement. Un verrou persiste quant a
I’effet de la formulation sur les interactions composés/feuilles. Si différents types d’indicateurs
fournissent a priori une premiére classification du potentiel de volatilisation des composés,
rappelons I'importance de distinguer la nature des surfaces traitées (sol nu ou couvert
végétal). Enfin, au vu de la complexité du processus et des incertitudes actuelles, les leviers
pour limiter la volatilisation restent difficiles a identifier de maniére générique.
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3.2. Intégration a des échelles supra-parcellaires
3.2.1. Echelle locale : Emission monosource par volatilisation et dépét gazeux
* Volatilisation depuis un sol nu en conditions homogenes, dép6t sur eaux de surface

Les dépdts secs de pesticides suite a leur volatilisation depuis la surface traitée ont été prédits grace
aux simulations réalisées avec le couplage de Volt’Air-Pesticides et de FIDES sur les scénarios
présentés en Section 2.2.2.1. Ont ainsi été prédits pour les 26 substances sélectionnées les flux de
volatilisation et les dépdts gazeux sur les deux types de surface aquatique choisies (lac de 50 m et
riviere de 1 m de large située a 5, 20 et 50 m de la parcelle traitée, sans considérer I’écoulement de
I’eau). Le processus d’adsorption en conditions seches n’a pas été pris en compte dans la simulation
de la volatilisation par manque d’information sur les coefficients d’adsorption pour tous les
composés de I’étude. Pour chacune des configurations spatiales, la Figure 19 présente les résultats
de la recherche de corrélation entre les dép6ts cumulés sur 30 jours aprés I'application et les
caractéristiques physico-chimiques des substances ainsi que leur combinaison. Cette figure
présente également une comparaison de ces flux cumulés avec les dépbts issus de la dérive de
pulvérisation pour des applications en grandes cultures. Le dép6t par dérive a été évalué a partir
des relations empiriques de (Rautmann and Streloke, 2001)%. Ce dépét est identique quelle que soit
la substance considérée et ne dépend, dans notre cas, que de I’existence d’une zone non traitée et
de sa dimension.
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Figure 19 : Dépét gazeux de pesticides en fonction de leur indicateur de volatilisation effective Efefs dans le cas (a) d'un
étang avec trois largeurs de champ traitée (100, 300 et 500m) et (b) d'un cours d'eau avec trois tailles de zone tampon (5,
20 et 50m) dans le cas d’un champ traitée de 100m et aucun dépét dans la zone tampon (Rsurf = o). Lignes horizontales :
dérive sédimentaire, exprimées en dérive cumulée jusqu'a 50 m dans la partie (a), et a chaque distance dans la partie (b).

Deux résultats phares peuvent étre dégagés de ce jeu de simulations.

Premiérement, les résultats montrent I'importance de I'intensité des émissions dans le potentiel
de dépo6t des composésl En effet, la meilleure corrélation entre le dépét et les caractéristiques des
substances a été trouvée avec le facteur Ee¢ présenté dans la section précédente. Or ce facteur
illustre le potentiel d’émission par volatilisation aprés une application sur sol nu. L’importance de
I’émission dans I’'intensité du dépét est confirmée par la comparaison des différentes résistances
impliquées : la résistance aérodynamique R, et la résistance de couche limite R, sont
prépondérantes devant la résistance de surface Rsu+ pour la plupart des pesticides considérés dans
cette étude (résultats non illustrés dans ce document). Pour des composés de constante de Henry
élevée, Rsus devient du méme ordre que Rp. Rt peut alors jouer un réle dans les échanges
atmosphére-eau pour ces composés. Ces résultats sont en accord avec les travaux de (Jacobs et
al., 2007) qui, comparant Ra+Rp avec Rsurt, ont distingué les composés présentant une constante de
Henry Ky faible pour lesquels le dép6t est gouverné par Ry, de ceux avec une constante de Henry
plus élevée. Cette dépendance du dépét a I'intensité de I’émission fournit une interprétation aux

2 Dérive (% dose)=0.027705x%978d’aprés (Rautmann et al., 2001) avec x(m) la distance d la parcelle traitée.
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résultats un peu contre-intuitifs obtenus en tunnel de ventilation par (Fent, 2004). En effet,
cherchant a interpréter les niveaux de dép6t mesurés en tunnel de ventilation sur des bacs d’eau
d’une dizaine de pesticides appliqués préalablement sur un couvert végétal en amont des bacs, ces
derniers trouvaient une corrélation entre ces dép6ts et la pression de vapeur des pesticides et non
la constante de Henry comme on aurait pu s’y attendre. En identifiant I'importance de I’émission
dans I'intensité des dépots, nos travaux permettent ainsi d’interpréter la relation de corrélation
identifiée par G. Fent, le facteur premier gouvernant la volatilisation depuis un couvert végétal
étant la pression de vapeur des composés (et non Ee comme dans le cas d’un sol nu). Notre travail
de simulation compléte toutefois cette analyse en montrant que pour les pesticides les plus volatils,
les échanges de surface air/eau deviennent les processus limitants (ce qui a été confirmé par les
expérimentations de laboratoire mentionnées plus haut). lls permettent par ailleurs d’évaluer que,
pour un pesticide donné, la variabilité climatique peut engendrer des disparités de volatilisation et
de dépbt : ainsi, un coefficient de variation de respectivement 1% a 99% et de 14% a 94% a pu étre
simulé selon le pesticide (configuration lac). Le coefficient de variation pour la température de
surface et la teneur en eau est alors de 37% et 10% respectivement. Par ailleurs, les résultats
indiquent qu’une augmentation de la taille de la parcelle traitée de 100 a 500 m entraine une
augmentation de la quantité déposée de l'ordre de 2, en lien avec des concentrations
atmosphériques plus élevées. Enfin, I'intensité du dépo6t dans la zone non traitée influence
également le dépot sur I’eau. Mais n’ont pu étre testées ici des conditions extrémes de dépot sur
cette zone non traitée (en imposant une résistance de surface nulle ou infinie, Rsurf = 0 OU Rsyrf = )
en lien avec le manque de connaissance sur les résistances de dép6t des pesticides sur sol et sur
végétal. Ce volet requiert des études ultérieures.

Ensuite, une comparaison de ces dépdts gazeux cumulés sur 30 jours avec le dépdt par dérive
(Figure 19) tend a montrer que pour les composés les plus volatils, les dépots gazeux issus de la
fraction de pesticide volatilisée contribuent de maniére significative a la contamination des eaux
de surfaces, et ce d’autant plus que la distance ala parcelle traitée augmente ; proche de la parcelle,
le dépdt des gouttelettes de pulvérisation par dérive sédimentaire reste la contribution principale.
Cerésultat est en accord avec les résultats fournis par W. Asman dans le rapport Focus (2008), ainsi
que (Durand, 2010) ou les mesures de (Siebers et al., 2003).

* Volatilisation depuis un couvert végétal, dépdt sur eaux de surface et effet d’'une haie

Une étude complémentaire a été menée pour considérer des applications sur couverts végétaux
ainsi que la prise en compte d’une haie sur la dispersion atmosphérique (schéma ci-contre). Pour
ce faire, le modeéle Volt’Air-Pesticides a été remplacé par le modéle couplé Volt’Air-Veg et le modéle
de dispersion FIDES par le modele MODDAS (Chakkour, 2015; Djouhri, 2017). Dans le design des
scénarios de simulations, seuls la parcelle traitée et la configuration aval ont été modifiées en
considérant une parcelle traitée de 100m avec un LAl du couvert de 5 m’/m* et une hauteur de

! culture de 1 m et une configuration aval pour le cas de la riviere
selon les modalités suivantes de zones entre la parcelle et la
riviere : i) une zone enherbée de 5 m (raygrass ou fétuque) ; ii)
une zone avec taillis courte rotation sur les 5m, de 3 a 5m de
haut et de densité foliaire dense (8) sur tout le profil vertical et
iil) une zone avec une partie enherbée et ripisylves de 5a 10 m
— de haut et une densité foliaire de 7 pour le ripisylve et 3 pour la

prairie (schéma ci-contre).

Deux principaux résultats se dégagent de cette étude. En premier lieu, le dép6t cumulé sur 30j est
plutot corrélé a la pression de vapeur saturante des composés si ’'on ne prend pas en compte
I’adsorption foliaire de la substance, ce qui est attendu, la pression de vapeur saturant étant un
indicateur de premier ordre de la volatilisation des composés appliqués sur couvert végétal. La prise
en compte de cette adsorption atténue logiquement cette corrélation. A noter que la volatilisation
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depuis le couvert végétal est a priori surestimée par le modéle, la photodégradation, le lessivage
par la pluie et ’effet de la formulation sur la pénétration étant négligés au vu de I'incertitude sur
ces processus. En termes de nature de la zone non traitée, le ripisylve avec une haie de 10 m semble
étre le plus efficace pour limiter le dépot (en engendrant un dépot réduit de moitié par rapport a
une zone enherbée), un taillis dense bas ayant quant a lui plutét un effet soit non significatif soit
défavorable. Ce dernier résultat concernant le taillis reste a confirmer apres amélioration de la
description de la turbulence en aval de la zone tampon. Par ailleurs, un test de sensibilité mené
pendant cette étude sur la densité du taillis semblerait montrer qu’un taillis moins dense serait
préférable. A noter, les hypothéses de simulation suivantes : pas de dépot sur la haie (mais un test
de sensibilité montrerait que I’effet ne serait pas significatif), une turbulence en aval de la zone
tampon identique a celle de la zone amont et des conditions neutres.

Comparaison au modéle empirique EVA 2.0 (FOCUS Air, 2008) utilisé au niveau réglementaire

Brievement, les résultats issus de I’étude menée par (Fent, 2004) en tunnel de ventilation citée
précédemment ont été utilisés pour établir le modéle empirique EVA 2.0 (FOCUS air, 2008). EVA 2.0
repose sur des abaques de dépots gazeux en fonction de la distance a la parcelle traitée (0-20m)
selon 3 classes de pression de vapeur (Figure 20). Pour les composés avec une pression de vapeur
<10 ¢’ils sont appliqués sur le sol, ou 10” Pa s’ils sont appliqués sur un couvert végétal, leur dépot
sur des surfaces aquatiques est estimé négligeable. Ainsi, EVA 2.0 ne décrit pas explicitement les
processus d’émission, de transport et de dép6t.

Vp>5°10°Pa
¥ (% applied) = 1.56¢

D 03446(x-1)

10*Pa>Vp > 10~ Pa

0.05446(x1) ‘

5°10°Pa>Vp>10"Pa

0.4 y (% applied) = 0.089°¢ y (% applied) = 0.22¢ %50

Relative deposition [% applied]

Downwind distance from the treated crop [m]

Figure 20 : courbes de dép6t gazeux sur des eaux de surfaces d’apreés (FOCUS, 2008)

Afin de comparer nos résultats aux résultats du modéle EVA 2.0, nous avons sélectionné des
composés*4 ayant une pression de vapeur saturante dans les 3 gammes de valeurs choisies dans le
modele EVA et pour lesquels I’adsorption est décrite dans la gamme linéaire de la paramétrisation
de la pénétration foliaire. Nous retrouvons bien des gammes de dépot différentes selon la pression
de vapeur avec quelques différences, comme par exemple le chlorotalonil, qui présente d’aprés
nos résultats un dépét plus important que celui estimé par EVA. Un atout de notre approche est de
pouvoir calculer le dépdt méme pour les composés dont la pression de vapeur est inférieure au
seuil considéré par EVA 2.0 et dont le dép6t est considéré négligeable dans EVA 2.0. Or, pour les
applications sur sol nu, nos résultats montrent que des composés présentant des pressions de vapeur
inférieures peuvent toutefois engendrer un dépét sur I'eau du méme ordre que des composés de
pression de vapeur plus élevées car I’émission par volatilisation est corrélée a Ees présenté plus haut
et non pas seulement a la pression de vapeur. Notre approche permet donc d’affiner la prédiction du
dépdt pour les produits appliqués sur sol nu.

24 Composés sélectionnés : clomazone (Pvap = 1.92E% Pa), parathion ethyl (Pvap = 8.9E Pa), epoxyconazole (Pyap =
1.0E” Pa), propiconazole (Pvsp = 5.6E7 Pa), chlorothalonil (Pvap = 7.62E Pa), tebuconazole, composé pour lequel
EVA considére un dépét négligeable (Pvap = 1.3E°).
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3.2.2. Echelle du paysage et échelle régionale, multi-sources

3.2.2.1. Al’échelle du paysage : I'outil MIPP

Aux échelles territoriales, méme si les couplages de tous les modules au sein de la plateforme
OpenfFluid représentent encore un défi assez fort, des premiéres cartographies de contamination
des parcelles en lien avec le dép6t de gouttelettes de pulvérisation et de concentrations dans I’air
issue de I’émission par volatilisation des parcelles traitées ont pu étre établies au sein d’un petit
territoire simplifié ainsi qu’illustré sur la Figure 21.

Le bon fonctionnement numérique et conceptuel d’une premiére version du modele MIPP a ainsi
pu étre testé sur un ensemble de 15 parcelles viticoles avec une simulation sur une période de 24 h.
Ont été considérées des applications d’une matiere active virtuelle effectuées a deux jours
d’intervalle sur deux parcelles et une pluie d’intensité de smm.h™ 7 h aprés I’application. La Figure
21 illustre, au moment de I’application et gh apres celle-ci, la contamination du sol des parcelles
traitées, mais aussi celle des parcelles adjacentes par dérive sédimentaire lors de I’application ainsi
que la contamination de "'atmosphere en lien avec la dispersion a I’aval des parcelles traitées dans
le sens du vent consécutive aux processus de volatilisation intervenus sur les sols et couverts.

applications dérive sédimentaire dépdt sol dépét plante

10h 12h 14h 18h 21h 04h

'napplications

* 2 applications (1 et 2 kg.ha-1)
* répartition sol-plante-air

Application et

+ dérive Ganzelmeier dép6t

- B concentration air concentration air

pesticide en surface percolation a 30 cm ¥ -
(grille atmosphérique) (moyenne / parcelle)
(— ]
10h 12h 14h 18h 21h 04h
A Pluie
n Smm/hT T

+ situation 2h aprés la pluie ® e

+ ensurface 2h apreés pluie

+ en profondeur . . .

* dans I'atmosphere 7h apres appllcatlon

+ précipitation de Smm/h a 19h

Figure 21: Concentrations simulées dans I'air, le sol et les flux de percolation d 1m at = 21 h sur une surface composée de
15 parcelles grace a 'outil MIPP (Voltz et al., 2019), pour une application a 12h.
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Ces résultats illustrent le potentiel de cet outil quant a I’évaluation, a I’échelle d’un paysage, des
contributions relatives des différentes voies de transferts a I’exposition d’écosystémes ou de
populations. Le module implémenté dans cette premiére version de MIPP concernant la
volatilisation des pesticides étaient issus de la version de Volt’Air-Veg Grandes Cultures. Par ailleurs,
le module décrivant la dérive de pulvérisation était focalisé sur la dérive sédimentaire d’aprés une
relation empirique. Afin d’une part, d’évaluer les pratiques en viticulture et d’autre part d’évaluer
’exposition des riverains, ces modules sont en cours de remplacement par (1) des modules de bilan
d’énergie issus de Volt’Air-Veg - Vigne évoqué précédemment, et (2) le modéle de dérive ADDI-
SprayDrift développé dans le cadre de la thése de M. Djouhri auquel est associé un module
d’exposition des passants (Djouhri, 2022). Une des originalités de ce modeéle est de fournir, en plus
du dépobt des gouttelettes en aval de la parcelle traitée et des champs de concentrations dans I’air,
la répartition de la pulvérisation dans la parcelle traitée entre le couvert et le sol, information
primordiale pour prédire la dissipation ultérieure des composés dans le sol et sur les feuilles. Des
scénarios de simulation a I’échelle d’un territoire viticole ont été définis dans le cadre du projet
RIPP-Viti dont les résultats seront disponibles prochainement.

3.2.2.2. Echelle régionale : le modeéle de chimie-transport CHIMERE-Pesticides

En premier lieu, une comparaison des émissions par volatilisation prédites par Volt’Air-Veg et par
CHIMERE a été menée (1) pour le S-métolachlore, dans la situation expérimentale du jeu de données
de Bedos et al. (2017), ce qui a permis une confrontation aux données et (2) pour le S-métolachlore
et le folpel a I’échelle de la région PACA. La confrontation aux données expérimentales a permis
d’analyser I'effet des approches de modélisation des deux modeéles ainsi que la sensibilité aux
données d’entrées (Figure 22 gauche). En effet, si les ordres de grandeur des flux sont similaires
sans aucune procédure de calibration, quelques différences sont observées en lien avec une
sensibilité aux conditions météorologiques ainsi qu’a la teneur en matiére organique du sol.
Une fois ces grandeurs calées, des différences persistent, notamment en lien avec des différences
de description de la diffusion des composés dans le sol et I’épaisseur de la couche de surface du sol
(plus fine dans CHIMERE que dans Volt’Air-Veg), une discrétisation du sol plus fine dans CHIMERE,
et enfin une simulation de la température du sol différente dans les deux modéles. En effet, celle-
ci résulte d’un calcul de bilan d’énergie pour un sol nu dans Volt’air-Veg alors qu’elle est évaluée a
’échelle d’une maille entiere pour CHIMERE, et donc avec une diversité d’états de surface (Figure
22 droite).
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Figure 22 : (gauche) Flux cumulé de volatilisation simulé par CHIMERE et Volt’Air-Veg avec une comparaison aux mesures
de Bedos et al. (2017) et (droite) Température de surface du sol pour CHIMERE (provenant des données ECMWF) et
Volt’Air-Veg avec une comparaison dux mesures de Bedos et dl. (2017).
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Figure 23 : Volatilisation journdlieres calculées sur PACA (en kg/jour) avec CHIMERE-Pesticides (sans la contribution de la
dérive) et avec Volt'Air-Veg ; (gauche) S-métolachlore et (droite) folpel

La comparaison des émissions calculées par Volt’Air-Veg et par CHIMERE a I’échelle de la région
PACA montre également un bon accord global pour les deux composés surtout pendant la période
d’application (Figure 23). En effet, pendant cette période (du 15 avril au 15 mai et pour le S-
métolachlore du 1er mai au 1er juillet pour le folpel), les deux modéles ont simulé des tendances
temporelles d'émissions similaires pour les deux composés (corrélation entre les deux modeles de
0,97 pour le S-métolachlore et de 0,90 pour le folpel). Aprés la période d’application, des
différences apparaissent, notamment pour le S-métolachlore. Cela peut étre lié aux différences
d’approches entre les deux modéles mais en I’absence de jeux de données sur une longue période,
il est complexe de discuter plus avant de l'origine de ces différences. Au niveau spatial, la
cartographie des émissions est similaires, ainsi qu’illustré en Figure 24 pour le S-métolachlore, avec
toutefois des gradients un peu plus marqués pour les simulations avec Volt’Air-Veg.
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Figure 24 : Cartes des quantités volatilisées (en g/ha) par hectare de cultures utilisant des pesticides pour le S-métolachlore
entre le 15 avril et le 1er juillet 2014. (gauche) CHIMERE Pesticides (droite) Volt'Air-Veg.

Ensuite, les prédictions des concentrations atmosphériques des pesticides par CHIMERE-Pesticides
ont été confrontées aux données obtenues par les AASQA en 2014, que cela soit sur la région PACA
ou au niveau national. Les résultats obtenus avec CHIMERE Pesticides sont tout a fait
encourageants puisque la distribution spatiale des concentrations en S-métolachlore prédites a
I’échelle de la France présente un r=0.79 avec les observations.
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Figure 25 : Concentrations moyennes simulées sur PACA par CHIMERE (en ng/m?) de S-métolachlore (a gauche) et de folpel
(a droite) pendant les périodes d'application. La croix, les losanges, les triangles et les cercles représentent la localisation
des sites de stations de Cavaillon, Avignon, Port-de-Bouc et Toulon (d’aprés (Couvidat et al., 2022)).

La Figure 25 présente la distribution spatiale des concentrations prédites en région PACA avec le
modele CHIMERE-Pesticides pour les deux composés, ce qui constitue une des premiéeres cartes
établies en France pour les pesticides dans I'atmosphére. Ce travail a permis toutefois d’identifier
un certain nombre de points encore délicats (Couvidat et al., 2022). Il est effet nécessaire :

« D’améliorer notre connaissance des pratiques dans leur temporalité (Ila BNVD-S fournissant
une information spatiale et annuelle de 'usage des pesticides) ainsi que sur le matériel de
pulvérisation utilisé, la dose appliquée,

* Poursuivre le suivi de la contamination de I’air par les pesticides afin de tester le modeéle
dans une diversité de situations et ce, en utilisant des méthodes harmonisées afin de
permettre une comparaison des quantifications,

* Améliorer la prédiction des émissions et ce, dans la durée.

A e

Ce dernier point a mis a jour des faiblesses supplémentaires par rapport a celles évoquées
précédemment dans notre capacité a prédire les émissions par volatilisation (i.e. interactions avec
la surface, effets de conditions de surface, effet de la formulation), faiblesses discutées dans la
section suivante.

3.2.3. Discussion relative aux échelles supra-parcellaires

Cet axe de recherche porte ainsi sur le développement d’outils pour répondre aux questions
suivantes : quelle est la contribution des dépdts gazeux atmosphériques a la contamination des
eaux de surface (voire des écosystémes non cibles, des cultures en agriculture biologique ou
conventionnelle) comparée a celle de la dérive des gouttelettes de pulvérisation ou des transferts
hydrologiques ? Quelle contribution des transferts par volatilisation a I’exposition des populations ?
Comment expliquer le niveau de contamination de I’atmosphére observé notamment par les
AASQA ? comment mieux définir le protocole d’échantillonnage des AASQA ? Quels leviers d’action
en termes d’aménagement du territoire (effet haie, organisation des pratiques a I’échelle du
territoire) 2 Comment définir des distances non traitées adaptées a la protection des riverains ?

Répondre a ces questions requiert de décrire au plus proche de la réalité les contextes d’usages
des produits phytopharmaceutiques a I’échelle d’étude concernée. Les résultats déja obtenus
montrent le potentiel des approches choisies et des éléments de réponses aux questions
identifiées ci-dessus devraient pouvoir étre apportés sous peu, une fois ces outils opérationnels.
Toutefois, outre la disponibilité des outils pour estimer les émissions pour toutes les filieres ainsi
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que les questions relatives aux couplages de processus aux pas de temps pouvant trées différents,
se pose la question de notre capacité a (1) acquérir les données d’entrées requises pour réaliser les
simulations (la question étant moins prégnante a I’échelle locale pour laquelle une seule source est
concernée donc plus facile a renseigner) (2) valider ce type d’approches « grandes échelles » et (3)
évaluer la contribution des émissions par dérive de pulvérisation et par pulvérisation.

Données d’entrées a I’échelle territoriale, régionale/nationale :

Outre les incertitudes sur les caractéristiques physico-chimiques et environnementales déja
évoquées et qui vont affecter la qualité de la prédiction des flux de volatilisation a I"échelle
parcellaire, la prédiction des émissions a I’échelle d’un territoire requiert des données d’usages et
de pratiques d’application a cette échelle, i.e. composé utilisé, en quelle quantité, a quelle date et
heure et avec quel matériel. Les quantités utilisées localement peuvent étre estimées grace a la
BNVD-S. En effet, la BNVD-S (Carles et al., 2015) évoquée plus haut constitue une avancée notable
dans la spatialisation des usages par matieére active. Cependant, des hypothéses assez fortes
restent nécessaires comme I'usage, I’année de I’achat, sur toutes les cultures pour lesquelles
'usage est autorisé, ... l manque de plus la dimension temporelle des applications au sein du cycle
cultural ainsi que le type de matériel utilisé qui, ainsi que mentionné précédemment, impacte le
potentiel de dérive des gouttelettes de pulvérisation. Pourtant cette information est nécessaire
pour une approche dynamique. Pour ce faire, on se base parfois sur des calendriers types issus
d’enquétes ponctuelles, mais celles-ci peuvent ne pas étre complétement représentatives de
toutes les pratiques en cours, leur représentativité dépendant du taux de réponses aux enquétes
notamment. Par exemple, le projet REPPAIR reposait sur des enquétes aupres des agriculteurs sur
un rayon de 1km autour de points de prélevements d’air et le taux de réponses aux enquétes s’est
montré assez hétérogene selon les sites. Il faudrait donc pouvoir acquérir des connaissances et des
données précises et spatialisées sur la temporalité des pratiques et des usages des produits
phytopharmaceutiques au cours de la saison culturale grace a I’exploitation des calendriers des
traitements. Le Réglement d’exécution® (UE) 2023/564 de la Commission du 10 mars 2023 relatif a
la mise a disposition des registres de traitements dont la mise en exécution est prévue au 1* janvier
2026 devrait aider dans ce sens.

Validation : échantillonnage spatio-temporel

La spatialisation des émissions montre la nécessité d’évaluer les prédictions dans diverses
conditions pédoclimatiques requérant des jeux de données obtenus sur une palette de conditions.
Cette approche permettrait de caler certains paramétres du modéle qui peuvent étre tres incertains
(tels que la constante de la loi de Henry) ou variables (tels que le Koc ou la DT50-s0l). Un autre point
porte sur la prédiction de la volatilisation, non seulement les jours qui suivent I’application, mais
également sur quelques semaines, seul moyen d’expliquer la présence de certains produits dans
I’atmosphére méme en dehors des fenétres d’application. C’est le cas du S-métolachlore étudié
dans le cadre du projet COPP’R mais également du cyprodinil retrouvé aprés la période de
traitement dans le cadre du projet REPPAIR (fiches REPPAIR?®). Pour ce faire, des jeux de données
doivent étre acquis sur la durée, ce que confirment les premiers résultats issus du suivi de la
volatilisation sur une vingtaine de jours grace au déploiement sur le terrain du PTRMS (cf. Section
2.2.1). Enfin, une meilleure quantification de I'incertitude de la mesure est requise (Alfieri et al., 2017;
Yates et al., 2016). Sans ces informations, la calibration des modeles est difficile.

2 https.//eur-lex.europa.eu/legal-content/FR/TXT/?uri=uriserv%3A0J.L_.2023.074.01.0004.01.FRA&toc=0J%3AL%3A2023%3A074%3AFULL
B https.//grandest.chambre-agriculture.fr/agro-environnement/qualite-de-lair/reppair-suivi-des-produits-phytosanitaires-dans-lair/
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Volatilisation vs dérive

Il est important de noter ici la nécessité de considérer a la fois I’exposition des populations ou des
écosystémes non cibles par dérive des gouttelettes et par dispersion de la phase gazeuse des composés
volatilisés. En effet, d’une part, la volatilisation peut contribuer de maniére significative a la
contamination atmosphérique selon les composés, et d’autres part, les leviers pour limiter ces deux
voies d’émissions sont différents. En termes de concentrations, (Zivan et al., 2017) par exemple,
observent des niveaux de dispersion similaires en post application par rapport a la dérive aérienne
pendant I’application de spiroxamine appliqué sur un verger et concluent a la nécessité d’intégrer cette
voie d’exposition dans I’évaluation des risques. Focus (2008) en fait de méme en ce qui concerne les
dépots sur les écosystemes non cibles et nos travaux de modélisation de 2013 sur la contribution des
dépots gazeux a la contamination des eaux de surface vont dans ce sens (Bedos et al. 2013). (Vermeulen
et al,, 2019) dans le cadre du projet OBO sur I’exposition des riverains aux pesticides indiquent
également une contribution significative de la volatilisation. Enfin, I'identification de la source de la
contamination observée en un lieu i.e. dérive des gouttelettes de pulvérisation, volatilisation de post-
application ou transfert atmosphérique depuis une zone plus éloignée reste délicate. C’était un des
enjeux du projet REPPAIR qui a tenté d’identifier des profils de composés selon le croisement entre les
périodes de présence des composés dans I’air et les périodes de traitement. Outre le probléme
d’enquétes sur les pratiques incompleétes, il reste compliqué via cette approche de pouvoir distinguer
Porigine de la contamination. Coscolla & Yusa (2016) en arrivent a la méme constatation, relevant que
la détermination des sources de pesticides détectés a de faibles niveaux pendant les périodes suivant
leur utilisation peut s’avérer difficile, ces occurrences hors saison pouvant étre dues a la volatilisation, a
I'érosion éolienne ou au transport depuis d’autres régions. lls relatent les résultats de White et al. qui,
détectant la métribuzine dans un échantillon prélevé au cours de la nuit plus de deux mois aprés
I'application, ont attribué sa présence a la persistance relative de la métribuzine dans le sol (la demi-vie
est de 106 jours) et, par conséquent, a la possibilité d'une volatilisation de la métribuzine du sol apres
I'application, méme deux mois apres.

= Aux échelles supra-parcellaires, nous avons fait appel a une gamme d’outils selon I'échelle et
Iobjectif poursuivi. Ainsi, pour étudier I’exposition des écosystémes ou des populations a ’échelle
locale, i.e. en proximité des parcelles traitées, le couplage de modéles de volatilisation avec le
modeéle de dispersion atmosphérique FIDES a permis de proposer des abaques de dépéts sur des
surfaces aquatiques dont les atouts par rapport au modéle empirique actuellement proposé en
réglementation ont été discutés. Ce couplage est en cours d’utilisation pour élaborer des
indicateurs d’exposition des riverains, et complété par le développement de modeéle de dérive de
gouttelettes pour tenter d’évaluer prochainement la contribution des deux voies d’exposition.
Une adaptation de ces travaux est en cours pour pouvoir décrire I’effet de barriére physiques sur
la dispersion atmosphérique des gouttes et du gaz en remplagant le modéle FIDES. A I'échelle
territoriale, I'originalité de I'outil MIPP porte sur une prise en compte des transferts latéraux au
sein d’un territoire a la fois via les transferts hydrologiques mais également atmosphériques. Les
briques élémentaires sont construites. Concernant le volet atmosphérique, les modules de
volatilisation et de bilan d’énergie ont été extraits du modeéle Volt’Air-Veg et le modéle de
dispersion atmosphérique repose sur le modeéle FIDES. Le couplage en cours de finalisation par les
équipes des plateformes OpenFluid et Sol Virtuel va permettre sous peu d’analyser la contribution
des différentes voies de transfert a I'exposition des écosystémes et des populations. L’adaptation
d’un modele de chimie-transport aux pesticides constituait un challenge assez fort. Les résultats
de CHIMERE-Pesticides, dont la description de I’émission par volatilisation depuis le couvert végétal
s’est inspirée de I'approche implémentée dans Volt’Air-Veg et dont les émissions ont été
comparées aux prédictions de Volt’Air-Veg, ont montré un bon accord avec les mesures réalisées
par les AASQA. Des tests sur une plus large gamme de situations seraient d présent nécessaires.

75



3.3. Collaborations, expertise, enseignement

3.3.1. Collaborations
Les activités de recherche explicitées précédemment repose sur un réseau de collaborations :

-au sein de "TUMR ECOSYS, fruit de I'insertion de mon activité dans I'unité et dans I’équipe Eco&Phy

en particulier concernant :

La modélisation, avec le développement des approches de modélisation pour la description
de la volatilisation des pesticides et 'ladaptation aux pesticides des modeles disponibles
dans lunité :

o adaptation du modeéle de volatilisation Volt’Air avec S. Génermont et P. Cellier;

o adaptation du modeéle SurfAtm avec E. Personne;

o modélisation de la dispersion atmosphérique de la phase gazeuse et le dép6t sec a
I’échelle locale ainsi que la modélisation de la dérive des gouttelettes avec B.
Loubet;

o développement de la modélisation de la dispersion atmosphérique de poussiére de
traitements de semences avec S. Saint-Jean et B. Loubet ;

o simulations avec les modéles FOCUS utilisés pour ’homologation des pesticides au
niveau européen avec L. Mamy, V. Pot et P. Benoit;

o développement des approches basés sur des descripteurs moléculaires avec P.
Benoit, E. Barriuso, L. Mamy ;

o prise en compte de la contribution des dép6ts atmosphériques sur les impacts
écotoxicologiques et écologiques avec C. Bertrand, C. Pélosi, R. Royauté et
C. Robert.

La métrologie des pesticides dans I’air, mobilisant I'infrastructure analytique de I'unité pour
la mise au point de méthodes analytiques, le développement et I’adaptation de nouvelles
méthodes avec M.F. Rousseau, V. Bergheaud, M. Deschamps, C. Decugq, B. Esnault et R.
Benabdhalla sur les techniques DT/CPG/SM ; F. Lafouge sur Iutilisation du PTRMS.
L’expérimentation, tant au laboratoire que sur le terrain avec la conception des dispositifs
originaux et le déploiement des batteries de capteurs permettant I’acquisition des données
couplées sur les concentrations des pesticides dans I’air et sur les caractéristiques
micrométéorologiques déterminantes de la volatilisation des pesticides avec B. Durand, D.
Flura, O. Fanucci, J. Depuydt, P. Buysse, JC Gueudet.

-au sein d’INRAE :

UMR ITAP (Montpellier) sur les volets dérive de pulvérisation et la définition de protocoles
standards (JP Douzals avec qui j’ai co-ordonné le projet Prepare, co-encadré la thése de M.
Djouhri notamment) et I’exposition des populations (S. Grimbuhler) notamment dans le
cadre des projets RIPP-Viti et CAPRIV;

UMR LISAH (Montpellier) sur les volets hydrologiques (M. Voltz avec qui j’ai co-encadré la
these de M. Djouhri, C. Dageés, D. Crevoisier) et la plateforme de modélisation a I’échelle du
paysage OpenFluid (J.C. Fabre) dans le cadre des projet RIPP-Viti et MIPP, et le projet GREET
a venir ainsi que PARC;

UMR EMMAH (Avignon) pour la plateforme de modélisation Sol Virtuel (F. Lafolie, N.
Beudez, Avignon) dans le cadre des projets MIPP, RIPP-viti;

UMR LAE (C. Bocstaeller, Nancy) concernant les indicateurs de volatilisation IPhy dans le
cadre du projet REPPAIR ;

UMR AGIR (Toulouse) sur les approches systeme de culture, les pratiques sans labour dans
le cadre du projet MicMac (L Alletto) et la plateforme de modélisation RECORD (Toulouse)
dans le cadre du projet MIPP.
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- au niveau national hors INRAE :

LCE (E. Quivet, Marseille) concernant la dégradation des pesticides dans I'atmosphere dans
le cadre du projet COPP’R;

INERIS (F. Couvidat, Verneuil en Halatte) pour la modélisation a [I’échelle
régionale/nationale dans le cadre du projet COPP’R et A. Gouzy, A.C. Legal pour I'outil
Sph’Air;

AASQA AtmoSud (Marseille) dans le cadre du projet COPP’R ;

INSERM (I. Baldi, F. Delva avec qui j’ai co-encadré la these de R. Teysseire) et dans le cadre
du projet PestiPrev;

EPOC (H. Buzinski, Bordeaux) pour I’étude de exposition des riverains dans le cadre du
projet PestiPrev;

LSCE (V. Gros, Saclay) pour les projets Agrimulipol et PTR4PEST qui ont vu les tests du
PTRMS au champ;

LERES (O. Briand, Rennes) dans le cadre du projet TAPAS;

Institut de Chimie et LAMP (C. Richard, Clermont-Ferrand) dans le cadre de la thése de N.
Lichiheb ;

CESBIO (Toulouse) dans le cadre du projet MicMac ;

Chambre Agriculture (Grand Est) pour le projet REPPAIR ;

Arvalis Institut du végétal, CTIFL, IFV pour les pratiques de pulvérisation et la mise en place
des expérimentations de terrain dans les champs cultivés dans le cadre du projet CAPRIV.

- En Europe:

WUR, Wageningen, avec E. van den Berg dans le cadre de plusieurs projets (Echap,
Prepare), pour I'utilisation du modeéle PEARL et pour des développements du modele
SurfAtm-Pesticides aupres de N. Lichiheb, et avec qui j’ai coordonné le projet Prepare qui a
donné lieu a la définition des protocoles standards de mesures de la dérive aérienne et des
flux de volatilisation en conditions au champ ;

UFZ, Leiptzig, avec K. Goss pour les phénoménes d’adsorption des pesticides dans les sols
en conditions séches qui ont été intégrés par L. Garcia dans le modéle Volt’Air ;

Echanges avec des multipartenaires dans le cadre des workshops «Pesticides et
Atmosphére » co-organisés au niveau européen.

3.3.2. Activités d’expertise et d’animation scientifique
Les activités de recherche présentées ci-dessus m’ont permis de participer a différents groupes de
travail / instances dont les réflexions ont également alimenté mes activités de recherche et ce
aupres de:

- INRAE avec la participation :

a deux expertises scientifiques collectives :

o IESCo INRA CEMAGREF «Pesticides, agriculture et environnement. Réduire
I'utilisation des pesticides et en limiter les impacts environnementaux » (Aubertot et
al., 2005);

o IP'ESCo INRAE/IFREMER «Impacts des produits phytopharmaceutiques sur la
biodiversité et les services écosystémiques » (Mamy et al., 2022) via une participation
aux GT1 : Contamination de I’environnement et au GT2 : Leviers pour limiter les
transferts. J’y ai pu apporter mon expérience acquise lors de ma participation a
plusieurs Groupes de travail ANSES (voir ci-dessous), ainsi qu’aux synthéses
bibliographiques antérieures (Guiral et al., 2016) et aux travaux des nouveaux
projets en cours (effets de la haie sur la dispersion, projet CAPRIV).
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* au comité de pilotage du Métaprogramme?’ INRAE SYALSA Systéme Alimentadire et
Santé humaine pour y coordonner un des trois axes du MP concernant le volet
environnemental en tant que responsable de ’Axe 2 « Les relations entre pratiques
de production et de transformation, expositions des populations a des contaminants
environnementaux (exposome), et impacts de santé ». Je participe a faire le lien avec
le métaprogramme Biosefair (Biodiversité et services écosystémiques). En lien avec
les réflexions menées dans SYALSA, j’ai été invitée a participer au comité de
pilotage du projet HORAPEST (Health outcomes of residential agricultural pesticide
exposure: Causal Modelling from Spatio-Temporal Data, APR Dataia, coordinateur O.
Allais). Le projet HORAPEST porte sur une exploitation des données issues de la
CNEP, mises en regard avec les données de vente de pesticide (BNVD) et les
données de santé issues du Systéme national de santé. Ma participation au comité
de pilotage de I’Ecole Chercheurs Exposome chimique induit par les systémes
agri/agro-alimentaires. Du concept d la réalité de terrain — Contribution des pratiques
et leviers d’action qui s’est tenue a Angers en octobre 2023 et ensuite a I’Ecole
Chercheurs m’a permis de mieux appréhender des disciplines comme
I’épidémiologie par exemple.

* eninterne al’unité:

o atravers la coordination de I’ouvrage « Agriculture et qualité de I'air » (Bedos, C. et
al., 2019), avec S. Génermont, J.F. Castel et P. Cellier et a sa traduction en anglais
chez Springer (Bedos, C. et al., 2021). Il s’est agi de compiler a un instant donné les
connaissances sur le sujet Agriculture et qualité de I'air dans un ouvrage a
destination des chercheurs, étudiants et pouvoirs publics. Avec la contribution de
quasiment 60 auteurs (dont 10 collegues de I'unité), issus de disciplines tres variées,
le réseau de collaboration a dépassé le cadre de I'unité. La réalisation de cet
ouvrage a été pour moi une expérience unique de par le travail collectif qui I’a sous-
tendu.

o a travers 'animation depuis 2018 d’un des quatre thémes structurants centré sur
« Contamination et effets ». L’objectif des thémes structurants est de proposer une
animation scientifique entre les équipes de I'unité et ainsi coordonner les activités
scientifiques (projets, profils de recrutement, valorisation, congres, ... ) ;

- ANSES,

* en tant que membre du sous-groupe Contamination des milieux du dispositif de
Phytopharmacovigilance (PPV*) depuis 2019 (vice-présidente) et au nouveau mandat a
partir d’avril 2023 ;

* a travers la participation a des saisines en lien avec la présence de pesticides dans
I’atmosphere :

27 es métaprogrammes mis en place depuis 2010 a INRAE constituent un dispositif d’animation et de
programmation scientifique sur un nombre restreint de sujets nécessitant des approches systémiques et
interdisciplinaires pour répondre aux défis scientifiques et sociétaux. Une seconde génération de
métaprogrammes a été lancée en 2019. https.//www.inrae.fr/nous-connaitre/metaprogrammes

28 |a PPV est constituée de 4 GTs (contamination des milieux, santé animale/biodiversité, santé humaine,
résistances) dont les objectifs consistent a (1) surveiller les effets indésirables des produits phytopharmaceutiques
commercialisés en détectant au plus tét les signaux qui peuvent amener a prendre des mesures de prévention ou
de limitation des risques, (2) Collecter systématiquement et réguliéerement des informations via les réseaux de
surveillance, études ad hoc, signalements. https.//www.anses.fr/fr/content/la-phytopharmacovigilance
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o sur la définition d’une stratégie de surveillance de la contamination de Iair par les
pesticides (travaux ANSES 2014-2017) et ce, en tant que présidente du groupe ;
stratégie qui a été mise en ceuvre lors de la campagne exploratoire nationale de
surveillance de la contamination de ’air au niveau national (CNEP, 2018-2019) et qui
a donné lieu a une publication a laquelle j’ai contribué (Hulin et al., 2021). J’ai été
invitée a participer, en tant que présidente du groupe, au GT d’Appui Scientifique et
Technique (premier semestre 2020) portant sur une réflexion sur les premiers
éléments d’interprétation de [Iimpact sanitaire de cette contamination
atmosphérique observée lors de la CNEP (AST, 2020). La publication Hulin et al.
(2021) illustre la porosité recherche/expertise et la dimension scientifique des
réflexions menées lors des GT ANSES qui ouvre un réseau de collaborations
potentielles. En effet, la construction du projet Copp’r (APR Primequal, Ecophyto,
coordonné par E. Quivet, membre également du GT) émane en partie de discussions
qui ont eu lieu lors des réunions du GT.

o Sur I’exposition riverains aux pesticides (2018-2022) dans le cadre de la campagne
nationale PestiRiv (SpF/ANSES) dont les résultats sont attendus en 2024

o Surl’étude de Générations Futures « Pesticides : c’est dans I’air ! » dans le cadre de
la PPV (2022-2023).

* entant qu'« expert rapporteur » pour I"étude prosulfocarbe (2017).

- Au niveau international,

* a la co-organisation de 4 workshops européens sur la thématique des pesticides dans
I’'atmosphere;

* au comité d’organisation de la conférence internationale “Pesticide Behaviour in Soils,
Water and Air” (York, 2013; 2017; 2022) ; reviewer pour la conférence IUPAC (International
Union of Pure and Applied Chemistry, Gand, mai 2019), co-organisatrice de session pour
ICCE (International Conference con Chemistry and the Environment, Venise, 2023)

- Autres activités :

* Participation au groupe de réflexion sur les distances non traitées définies dans I’arrété du
27 décembre 2019 relatif aux mesures de protection des personnes lors de I'utilisation de
produits phytopharmaceutiques, groupe inter instituts (INRAE, ANSES, ACTA, Arvalis
Institut du végétal, CTIFL, IFV), qui a produit la note Bedos et al. (2020) ainsi que le projet
CAPRIV (2021-2022) financé par le CASDAR ;

* Participation depuis janvier 2015 au Conseil Scientifique de Primequal (PRogramme de
Recherche Interorganismes pour une MEilleure QUALIté de l'air; piloté par le ministére de
I’environnement et ’ADEME), qui vient de se transformer en AQACIA (fusion de Primequal
et de divers APR ADEME ; piloté par ’ADEME) via les (1) réunions du conseil scientifique, (2)
la contribution a la rédaction des APR, (3) en tant que rapporteur de projets soumis, (4)
participation au comité de pilotage des projets fiancés (Transpopest et Carthage) ;

*  Membre du comité de pilotage de la plateforme Open-Fluid (depuis 2016) ;

* Review d’articles scientifiques a raison de 3a 4 paran;

* Review de projets : PNREST, Projets allemand (1 projet) et hollandais (1 projet), AMI MP
SYALSA (4 projets), CS Primequal (2 a 3 projets / an), Région Nouvelle Aquitaine (1 projet).
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3.3.3. Contribution a 'enseignement

Jencadre régulierement des stagiaires en IUT, Master 1 ou Master 2 (14 étudiants de M2). Par
ailleurs, je dispense régulierement des enseignements dans diverses formations :

AgroParistech depuis 2012 :
o Module 3A PISTv AgroParisTech - Evaluation des risques environnementaux liés a
['utilisation des pesticides, 3 h/an (avec L. Mamy) ;
o Module Pollution atmosphérique, 4h/an;;
o Metatox 4h/an.
- Ecole d’Ingénieur de Purpan (Toulouse) depuis 2009 : 4h/an, Gestion de la ressource Air,
avec P. Cellier puis S. Génermont ;
- Master Sciences de I’Environnement, Paris VI depuis 2005: M1 -Thermodynamique de
I’Atmosphére, 9h d’enseignement/an jusqu’en 2013, 3h/an depuis 2014.

Je suis également intervenue ponctuellement :

- alEcole chercheur Eclaire en février 2014 (Cours + TD, 4h);

- al’Ecole chercheur Exposome chimique en octobre 2022 (Angers, en tant que membre du
comité de pilotage et co-organisatrice d’'un module d’une % journée avec S. Génermont ;

- alEsitpa (Rouen, Cours 2h);

- alEnesad (Dijon, Cours 2h/an entre 2009-2011).

80



4. Projet et perspectives : vers I’évaluation de I’exposition environnementale
via "atmosphére

Les impacts des PPP sur la santé humaine et des écosystemes ont été évoqués en introduction. Ils
constituent une des contributions a la contamination environnementale associée aux pratiques de
production agricole. Faire le lien entre les pratiques agricoles et leurs impacts pris dans leur
ensemble s’avere primordial pour une identification pertinente des mesures de gestion de ces
impacts. Des approches intégratives et transversales sont de plus en plus recherchées pour
caractériser les impacts de la contamination en appliquant le concept d’exposome, qui recouvre la
notion d’« empreinte des expositions d’une vie», ou d’écoexposome® qui étend la notion
d’exposome ala santé de ’ensemble des organismes et des écosystémes. Ces concepts s’inscrivent
dans le cadre plus large du concept de santé globale qui considéere I'interdépendance de la santé
humaine, animale et des écosystémes. L'INSERM (2021) reléve ainsi: «... les liens entre une
exposition aux pesticides et la survenue de certaines pathologies s’inscrivent dans une complexité
croissante, la littérature faisant apparaitre une préoccupation concernant les effets indirects de
certains pesticides sur la santé humaine par le biais des effets sur les écosystemes ». Ces approches
vont requérir de mettre en place des démarches d’intégrations (Caudeville et al., 2021) et ce, a
différents niveaux, aux niveaux spatial (intégration des voisinages des parcelles, organisation des
composants du paysage et des aménagements) et temporel (intégration des dynamiques
d’évolution des contaminants, et des populations), au niveau des systémes de production
(évaluation intégrée des flux de contaminants associés a un systéme), mais également
disciplinaires : sciences de I’environnement et de I'agronomie, de la santé humaine et des
écosystemes et des sciences humaines et sociales. La prise en compte de I’ensemble de ces champs
en «simultanée » est un challenge a relever qui va nécessiter d’acquérir et de bancariser des
données, de mobiliser des outils de modélisation a différentes échelles, voire de déployer des
approches de métamodélisation.

La feuille de route INRAE2030 pour relever les défis de I'agriculture, de I'alimentation et de
I’environnement de demain se place clairement dans cette ambition systémique, notamment
I’orientation scientifique 4 « Favoriser une approche globale de la santé » qui, considérant les
questions sur les pollutions, les contaminants et ’exposome identifie les priorités suivantes : « 1)
Caractérisation des expositions internes et externes (a des nuisances chimiques, physiques,
biologiques) auxquelles les humains et les animaux sont soumis au cours de leur vie et a travers les
générations, 2) Analyse des flux de contaminants dans les différents compartiments (air, sols, eau)
induits par les pratiques de production et consommation alimentaires, en zones rurale, péri-urbaine
et urbaine, 3) Compréhension, prédiction et surveillance des effets induits par les contaminations
environnementales, y compris alimentaires, sur le vivant, de la cellule a I'individu et a I’écosysteme,
et 4) Effets combinés des modes de production agricole et d’élevage sur les contaminations
environnementales, les expositions des individus et des populations et leurs impacts sur la santé et
’environnement ». Dans ce contexte, le métaprogramme INRAE SYALSA Systémes alimentaires et
santé humaine place la santé comme levier de I’lamélioration de nos systémes alimentaires y compris
les pratiques agricoles (un des trois axes de ce métaprogramme porte spécifiquement sur ’étude
des liens entre systémes alimentaires et exposition des populations a des contaminants
environnementaux et impacts de santé). En paralléle, le métaprogramme INRAE BIOSEFAIR
Biodiversité et services écosystémiques traite les moyens de renforcer la biodiversité et de favoriser
des services écosystémiques, avec un volet spécifique sur les relations biodiversité — santés qui vise
a « Comprendre et caractériser les liens entre la biodiversité et la santé globale et notamment celles
des étres humains ». Je participe a I’établissement des liens entre les deux métaprogrammes ainsi
qu’explicités ci-apreés.

29 https://www.inrae.fr/actualites/lexposome-empreinte-expositions-dune-vie
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Au niveau national, d’autres démarches vont également vers le développement des approches
« santé globale ». C’est le cas en particulier de I'appel a projets de recherche Ecophyto 2+ (2022)
« Produits phytopharmaceutiques : de I’exposition aux impacts sur la santé humaine et les
écosystémes vers une approche intégrée «une seule santé » qui témoigne de cette ambition
intégrative. Soulignant la question particuliére de I’articulation de I’exposition avec les choix et
modalités de conduite agricole, cet APR a souhaité privilégier les recherches faisant le lien entre les
productions agricoles ou les conduites agronomiques et les expositions qui en résultent, qu’il
s’agisse de I'exposition des utilisateurs, des riverains et des consommateurs, ainsi que des
écosystémes.

Le schéma suivant décline les différents axes reliant Pratiques - effets de santé et risques dans le
cas de I'exposome chimique induit par les systémes alimentaires (Ecole Chercheurs INRAE MP
SYALSA, 2022), exposome chimique qui comprend, en autres composés, les produits
phytopharmaceutiques.
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Figure 26 : Schéma reliant les pratiques aux effets de santé en lien avec le systéme alimentaire (Ecole chercheur exposome
chimique INRAE 2022)

Il est primordial de traiter 'ensemble de la chaine « pratiques phytosanitaires — dissipation des
pesticides dans I’environnement — exposition — impacts » pour s’assurer de la cohérence de nos
évaluations, ainsi que préconisé par le
métaprogramme SYALSA. Si les étapes sont
clairement identifiées, (Caudeville, 2021) souligne
que la caractérisation fine du continuum source -
environnement-exposition-impact reste difficile dans
un contexte d’incertitude et de manque de données,
générant des simplifications sur I’ensemble de la
chaine. Cela a fait I’objet de la réflexion menée au sein du consortium C-Agri-impact (Financé par le
métaprogramme SYALSA, coordonné par E. Barriuso) qui a eu pour objectif de partager des
connaissances, approches, outils d’évaluation et de modélisation entre équipes de recherche
émanant d’une diversité de disciplines couvrant le continuum (économie, sociologie, agronomie,
biogéochimie environnementale, physique des transferts, expologie, éco-épidémiologie,
toxicologie, ...) et d’identifier des axes de recherche dont certains seront repris dans la suite. Au

ActivitéINRAE
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sein de ces questionnements, la contribution des voies de transferts atmosphériques et de
I’exposition qui peut en résulter reste encore mal évaluée, engageant ainsi la poursuite de travaux
de recherche dans ce domaine ainsi que rappelée en introduction du document.

Les développements explicités dans le bilan présenté dans les Sections 2 et 3 de ce rapport portent
sur I’étude des émissions des matiéres actives des PPP vers "latmosphére en lien avec les pratiques
agricoles, leur dispersion atmosphérique aux échelles locale, territoriale et régionale/nationale et
la prédiction de champs de concentrations et dépdts. Pris individuellement, les outils proposés
constituent des briques élémentaires pour une prise en compte de la relation Pratiques agricoles —
Contamination du milieu qui devraient permettre de contribuer a une évaluation de I’exposition des
populations et des écosystéemes non-cibles aux PPP via le compartiment atmosphérique. Mes
perspectives sont basées sur la déclinaison de ces outils pour I’évaluation de I’exposition aux PPP
des populations et des écosystemes intégrant la chaine Pratiques — Impacts (Section 4.1). Ceci sera
illustré avec une sortie opérationnelle sous la forme du projet de recherche IVOIRES*® élaboré en
réponse a I’APR Ecophyto 2+ (2022).

Par ailleurs, étendre ces travaux vers des objectifs d’évaluation de I’exposition améne a
réquisitionner les besoins d’approfondissement des connaissances sur les liens Pratiques-
Contamination, ainsi que les domaines de validité des outils développés, ce qui sera traité dans la
Section 4.2.

Méme s’il semble fondamental de considérer dans ces travaux de recherche I'impact du changement
climatique sur Pagriculture via la modification (1) des bio-agresseurs et donc les pratiques
phytosanitaires associées, (2) de la localisation et la croissance des cultures, de la sélection de variétés
résistantes, (3) de la survenue d’événements climatiques extrémes, 4) du comportement des produits
dans environnement, il n’est pas discuté dans le cadre de ce rapport. Il doit cependant constituer le
contexte dans lequel positionner les travaux de recherche (cf. par exemple I"analyse de (Bohnert and
Martin, 2021) sur les relations changement climatique / pesticides dans le Fossé rhénan), en gardant
une vigilance quant a I’analyse de la validité des approches proposés dans le contexte du changement
climatique.

4.1. Comment améliorer la prise en compte des expositions aux PPP par voie atmosphérique et
leurs impacts ?

Cette section présente les perspectives de mobilisation des développements décrits dans le bilan
en Sections 2 et 3 pour établir les liens Pratiques-Impacts, que cela soit par des approches de
cartographie ou des approches statistiques déployées en épidémiologie. Les défis a relever sont
ensuite identifiés.

30 Brisvement, le projet IVOIRES (Intégration des Voies d’ExpOsitlon : des pRatiques aux Effets Santé), constitué de 11
partenaires, vise a étudier les liens entre pratiques phytosanitaires en viticulture et effets sur la santé. Il est centré sur
les voies atmosphériques d’exposition des riverains et de la population générale modélisées aux échelles de proximité
et régionale/nationale nationales & partir des outils de modélisation MIPP et CHIMERE-Pesticides, il comporte aussi un
volet écotoxoxicologique via une analyse de risques pour des organismes du sol. Il est envisagé d’évaluer I'importance
relative de la voie atmosphérique d’exposition par rapport a la voie alimentaire pour les populations générales et
riveraines et pour les riverains, la contribution relative des émissions pendant et aprés I'application des produits
phytopharmaceutiques. Il est prévu de modéliser I'imprégnation des populations par inhalation et ingestion et
d’identifier les mécanismes toxicologiques associés in vitro. Des bases de données ont été identifiées (BNVD, cohortes,
TyPol) en complément des données acquises dans le cadre du projet. Le projet a été accepté mais non financé en lien
avec des difficultés de plan de financement.
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4.1.1. Spatialisation des flux et des concentrations atmosphériques des PPP : cartographie des
expositions

L’évaluation de I’exposition environnementale des populations passe par la connaissance de I’état
de contamination du milieu avec lequel 'organisme est en contact. Pour cela, on doit croiser les
champs spatio-temporels des concentrations des PPP avec le budget espace-temps des
populations (ou organismes), en prenant également en compte les voies d’exposition (Figure 26).
Cette démarche repose donc sur le couplage de modeles ainsi que proposée dans I’étude
CartoExpo (Caudeville et al., 2019).

Dans ce contexte, les outils présentés en Sections 2 et 3 peuvent étre mobilisés pour calculer des
niveaux de concentration pour évaluer les voies d’exposition par inhalation et contact cutané. Se
pose alors la question des échelles spatiales pertinentes a considérer et de la résolution requise.

L’échelle locale avec une résolution relativement fine (de I'ordre de quelques metres) est a
privilégier pour I’étude de I’exposition des riverains ou des passants. Cette échelle est aussi
pertinente pour étudier des mesures de gestion limitant les émissions, comme le choix du matériel
de pulvérisation pour la dérive de pulvérisation ou la présence d’une infrastructure écologique
comme les haies pour limiter la dispersion atmosphérique en aval de la parcelle traitée. L’efficacité
de ces mesures de gestion peut étre approchée via les couplages de modéles d’émission / de
champs de turbulence/ de dispersion de gaz ou de gouttelettes dont les résultats sont illustrés en
section 3.2.1. en y adjoignant des modules d’exposition.

Intégrer les multi-sources et produire des cartographies de contamination nécessite de passer a
I’échelle du territoire. Pour cela, ’outil MIPP est tout a fait pertinent (Voltz et al., 2019). En effet,
I’insertion du modele ADDI-SprayDrift en cours dans "outil MIPP permettra, en prenant compte une
description relativement précise du type de matériel utilisé, de faire le lien pratique - niveau de
contamination par dérive des gouttelettes de pulvérisation. L’étape suivante est de traduire ces
champs de contamination fournies par I'outil MIPP a I’échelle territoriale en variable pertinente
pour évaluer ’exposition des populations riveraines par inhalation et par contact. Ce travail, initié
dans le cadre du projet RIPP-Viti et de la thése de M. Djouhri en établissant une collaboration avec
des expologues doit étre poursuivi. Par ailleurs, du fait d’une prise en compte a la fois des émissions
vers I’'atmospheére par dérive des gouttelettes mais également par volatilisation, MIPP est tout a
fait adapté a I’étude des contributions relatives de ces deux types d’émissions a I’exposition des
riverains. Cette analyse pourra étre confrontée au schéma d’évaluation de ’EFSA (EFSA et al., 2022)
qui repose sur des hypothéses assez fortes quant aux niveaux de concentrations attendues suite
au processus de volatilisation notamment. En effet, ce schéma considére soit une concentration
moyenne sur 24h fixe de 1 ug/m?3 ou 15 pg/m3 selon la volatilité des composés soit une concentration
fixée par la valeur de la pression de vapeur saturante du composé, constituant ainsi un pire cas.
Notre approche peut ainsi compléter ces estimations en fournissant des niveaux de concentrations
prédits, en explorant d’autres échelles de temps et d’espace. Cela représente un enjeu fort actuel
en termes d’identification des mesures de gestions adéquates (distance de sécurité des zones non
traitées par exemple). C’est I'un des objectifs prévus dans le cadre du projet IVOIRES en
collaboration avec mes collegues de ’'UMR Lisah.

Les échelles régionales ou nationales sont adaptées a I’étude de I’exposition de la population
générale. Pour cela, je compte déployer en collaboration avec I'INERIS, le modele CHIMERE-
Pesticides pour produire des champs de concentrations en PPP dans I"atmosphére en lien avec la
volatilisation des composés, et ce, sur plusieurs années permettant de reconstituer un historique
d’exposition. Les jeux de données acquis a ces échelles tels que ceux disponibles dans la base de
données PhyAtmo peuvent étre mobilisés pour évaluer les prédictions du modele mais également
pour appliquer des corrections statistiques.
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A partir de I’exposition externe ainsi estimée, les doses internes peuvent étre calculées via les
modeéles PBPK (physiologically-based pharmacokinetic). En effet, ces modéles simulent I’évolution
de la concentration d’une substance dans les différents organes et fluides de 'organisme tout en
se basant sur une description réaliste (i.e. anatomique, physiologique et biochimique) des
processus d’absorption, de distribution, de métabolisme et d’excrétion. Les modeles PBPK
integrent donc les expositions provenant de diverses sources (ingestion, inhalation ou contact
cutané) et prédisent ainsi les dosages internes agrégées (Caudeville et al., 2019). Les prédictions de
ces doses internes peuvent alors étre confrontées aux mesures d’imprégnation (mesure de
concentrations dans un fluide ou un tissu biologique donné) considérée par "INSERM (2021)
comme l'estimation de I’exposition de référence car intégratrice de I’ensemble des voies
d’exposition et de ce fait des sources d’exposition, méme lorsqu’elles ne sont pas toutes
identifiées. L'INSERM (2021) rappelle également que contrairement aux expositions par voie orale,
les expositions cutanées et par voie respiratoire se retrouvent directement dans la circulation
systémique et court-circuitent le premier passage hépatique, pouvant dans certains cas, engendrer
des importantes différences dans la concentration de contaminants réactifs dans les organes
cibles, d’ou I'importance de rechercher a mieux caractériser les différentes voies d’exposition. Une
collaboration avec 'INERIS permettrait de développer ce volet de I’étude.

Concernant la derniere étape, i.e. I’analyse des impacts des PPP sur la santé des populations, voici
trés brievement quelques défis qu’il semble important de relever, nécessitant le renforcement des
collaborations avec des équipes de santé humaine :

1) définir des VTR spécifiques a I'inhalation car en leur absence, une transposition voie a voie
est faite lors de I’évaluation des risques en lien avec la présence de PPP dans ’atmosphére.
Ce point est identifié par le Plan national de réduction des émissions de polluants
atmosphériques PREPA3! (2022) qui recommande le « lancement de travaux sur la faisabilité
de définir des valeurs toxicologiques de référence des pesticides dans le compartiment
aérien dans 'optique de définir des valeurs de gestion ». En effet en ’absence de VTR,
’AOEL®? est alors souvent retenue (e.g. Giusti et al. (2018), ANSES (2020)) méme si cet
indicateur est défini pour I’exposition des opérateurs toutes voies d’exposition confondues
et si une transposition voie a voie peut ne pas étre recommandée pour certains composés
(a toxicité différentes selon les voies d’exposition par exemple). Cela a amené Giusti et al.
(2018) a proposer une adaptation de ’AOEL sur le temps d’exposition et a y ajouter un
facteur de sécurité (pour tenir compte des individus plus sensibles en population générale).
Cette approche induit une forte incertitude quant a notre capacité a conclure sur I'impact
sanitaire des pesticides présents dans I’'atmosphére (un des volets du projet Ivoires porte
sur I'étude de la différence potentielle d’effet entre un produit inhalé ou ingéré via
I’alimentation, via des expérimentations in vitro sur des cellules intestinales et
pulmonaires). Cela a conduit PANSES (2020) a adjoindre a son évaluation des risques
menées sur les résultats obtenus lors de la CNEP une évaluation basée sur une mise en
regard des fréquences de quantification des composés dans I'atmosphére avec leurs
criteres de toxicité chronique issus de différentes classifications (critéres relatifs a la
cancérogénicité, la mutagénicité, les effets sur la reproduction et le développement, la
perturbation endocrinienne, la neurotoxicité, et d’autres effets liés a une exposition
chronique) auxquels ont été ajoutés des critéres de toxicité aiguée spécifiques a la voie

31 https://www.ecologie.gouv.fr/plan-national-reduction-des-emissions-polluants-atmospheriques-prepa-

periode-2022-2025

32 AOEL : Acceptable Operator Exposure Level ou niveau acceptable d'exposition pour l'opérateur est la quantité
maximale de substance active a laquelle I'opérateur peut étre exposée quotidiennement, sans effet dangereux
pour sa santé.
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respiratoire lorsque disponibles. C’est sur la base de cette approche que les 32 substances
a suivre évoquées en introduction ont été identifiées ;

2) identifier des indicateurs sanitaires en fonction des composés pour les expositions par
inhalation (Potentiels Oxydants, ...), ’expertise INSERM (2021) relevant que I'impact des
pesticides sur la santé respiratoire a longtemps été peu exploré en toxicologie ;

3) approfondir les relations doses/effets qui peuvent étre complexes (relations non
strictement monotones selon I'effet) ou difficiles a utiliser pour des doses plus faibles que
celles auxquelles elles ont été définies (INSERM 2021) ;

4) étudier les effets dans un contexte de multi-stress : canicule, changement climatique, et
multicomposés (abiotique / biotique, incluant les produits de dégradation des PPP...) pour
lesquels des effets synergiques ou antagonistes peuvent étre observés.

Les approches de cartographie de la contamination du milieu peuvent étre déployées pour évaluer
I’exposition des organismes présents dans ce milieu et évaluer in fine la santé des écosystémes. La
prédiction de la dispersion des PPP au sein d’un territoire telle que proposée par I’outil MIPP offre
de telles perspectives. Ce sont les pistes de travail prévues dans le cadre du futur projet GREET
(OFB, coordonné par C. Dages UMR Lisah et C. Bertrand UMR Ecosys). Ce projet portera sur la
gestion paysagéere durable des infrastructures agro-écologiques pour réduire I’exposition des
milieux et des organismes non cibles aux pesticides dans un contexte viticole et un contexte de
grandes cultures. L'objectif est d’évaluer les possibilités et modalités d’une gestion paysagére
d’infrastructures agroécologiques (fossés notamment) pour (i) maintenir, voire maximiser, leur
r6le tampon en limitant la dispersion hydrologique et atmosphérique des produits
phytopharmaceutiques utilisés en agriculture, et (i) limiter Pexposition aux pesticides
d’organismes non cibles qui s’y trouvent. Il apportera une analyse par modélisation
complémentaire de "approche expérimentale mise en ceuvre dans les projets Rescape et Ping qui
ont révélé une contamination par une trentaine de PPP des sols et de vers de terre de parcelles
agricoles mais également de haies adjacentes et de prairies (Pelosi et al., 2021).

Cette mutualisation des outils et des données entre les études portant sur la santé humaine et sur
la santé des écosystémes fait I'objet d’une réflexion entre les métaprogrammes INRAE SYALSA et
Biosefair.

De telles approches aux échelles territoriales me permettent également de participer a la
construction de scénarios d’évaluation des risques aux échelles paysageéres, que cela soit pour la
santé humaine ou des écosystémes. Dans ce cadre, je suis impliquée dans un work-package du
projet de partenariat européen PARC*? (Partnership for the Assessment of Risk from Chemicals) du
programme cadre de financement Horizon Europe, coordonné par I’ANSES.

L’ensemble de ces travaux constitue les prémices d’une approche « One Health », pour laquelle les
interactions santé humaine/santé des écosystémes devraient étre intégrées, mais cela constitue un
autre niveau de challenge.

4.1.2. Prise en compte de la caractérisation de Pexposition externe dans des études
épidémiologiques

Afin d’affiner ’analyse de I’exposition, I'identification de ses déterminants et les impacts des PPP
en termes sanitaire, il semble judicieux d’associer les approches biophysiques de prédiction des
contaminations et exposition telles que présentées ci-dessus et les approches épidémiologiques
qui étudient les rapports entre les maladies et les facteurs susceptibles d'exercer une influence sur
leur fréquence, leur distribution, leur évolution. En effet, le fait que les approches biophysiques

33 https://www.anses.fr/fr/content/partenariat-europeen-evaluation-des-risques-substances-chimiques-parc
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prédisent les champs de contamination de I'atmosphére aux PPP et ce, en prenant en compte les
pratiques phytosanitaires et les différents processus impliqués dans cette contamination permet
de (1) fournir des interprétations aux déterminants identifiés en épidémiologie, par exemple I'effet
distance ou le pourcentage de parcelles agricoles dans un buffer donné ainsi que la quantité de
produits utilisés, déterminants souvent identifiés comme corrélés a I’exposition des riverains
(Teysseire et al., 2021), (2) contribuer a la définition de la taille des buffers a explorer autour des
foyers, et 3) accéder a des déterminants complémentaires lorsque ceux-ci sont pris en compte dans
les modéles biophysiques (en termes de pratiques, conditions pédoclimatiques ... ).

En ce qui concerne I'exposition des riverains, I’exposition de foyers peut étre évaluée via les
prédictions des outils aux échelles locales présentés en Sections 2 et 3 (Volt’Air-Veg, FIDES,
MODDAS) qui fournissent les champs de concentrations/dépbts locaux. Cependant, en
épidémiologie, un nombre important de cas doit étre explorés afin de dégager des corrélations
statistiques et identifier les déterminants de I’exposition. Or, les approches biophysiques présentés
préalablement, mécanistes et déterministes, peuvent étre assez lourdes a déployer sur un grand
nombre de situations. Une solution consiste alors a définir des scénarios types représentatifs de
situations récurrentes (croisant pratiques et configuration locale en termes de localisation des
foyers étudiés par rapport aux zones d’activités agricoles) et réaliser les simulations sur ces
scénarios. C’est "approche choisie dans le cadre de la thése de Raphaélle Teysseire (2023). Une des
originalités de son travail porte sur la définition d’indicateurs d’exposition calculés a partir du temps
passé sous le vent de parcelles traitées pour le foyer considéré, croisé avec les prédictions des
modéles en termes de concentrations dans I'atmosphére et de dép6ts au niveau du foyer suite a la
dérive de pulvérisation et a la volatilisation du produit en post-application. Un des attendus forts
est de quantifier les contributions respectives des émissions par dérive et par volatilisation, ce qui
permettra d’identifier les meilleurs leviers relevant des pratiques a activer pour limiter I’'exposition
des riverains, outre la mise en place d’infrastructures de types barriéres physiques. Il apporte ainsi
une approche complémentaire de celle mise en ceuvre avec I'outil MIPP.

Un autre type de développement porte sur la recherche de mesures d’association entre les niveaux
d’exposition estimés par les différentes approches biophysiques et la survenue d’effets de santé
observés dans des études de cohortes. Par exemple, un des objectifs du projet Ivoires serait, en
collaboration avec des épidémiologistes, d’intégrer les données de mesures d’expositions prédites
sur plusieurs années par le modéle CHIMERE a la cohorte Elfe, pour ensuite rechercher des
associations statistiques avec les effets de santé ciblés (dans ce contexte, la santé respiratoire chez
Penfant — asthme et sifflement respiratoire). Cela requiert d’identifier des conditions
d’observations disponibles dans la cohorte que I’on puisse traduire en scénarios de simulation pour
les modeles biophysiques.

Enfin, un autre axe de travail faisant suite aux activités présentées dans la section Bilan porte sur
I’approche in silico basée sur I’outil TyPol, déployé précédemment pour classer les PPP selon leur
potentiel de volatilisation en fonction de leurs descripteurs moléculaires. L’objectif dans un
contexte d’évaluation des risques serait, en collaboration avec les développeurs de Ioutil,
d’intégrer des variables indicatrices de toxicité chronique a I’outil TyPol, en plus des paramétres
actuellement pris en compte, a savoir ’AOEL (Niveau d'Exposition Acceptable pour I'Opérateur) et
la DJA (Dose Journaliére Acceptable). Un des volets d’Ivoires vise a rechercher des indicateurs de
toxicité liés a différents modes d’action a I’échelle cellulaire a partir de la littérature et de bases de
données. In fine, 'outil permettrait de mettre en évidence des relations entre certains descripteurs
moléculaires et des indicateurs liés aux mécanismes de toxicité chronique. L’intérét de TyPol est de
pouvoir également intégrer des processus impliqués dans les différentes voies d’exposition pour
mettre en évidence des descripteurs pertinents expliquant la chaine exposition — effets sur la santé.
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L’autre atout de cette approche est de pouvoir extrapoler en premiére approximation les résultats
a d’autres molécules, comme les produits de transformation dont les effets sont moins connus.

4.1.3. Des défis a relever

Les travaux présentés ci-dessus devraient in fine contribuer a quantifier la contribution des
différentes voies d’émission des PPP vers I"atmosphére en lien avec les pratiques agricoles a
I'impact des PPP sur la santé humaine et des écosystemes, a identifier les voies d’exposition
majoritaires entre inhalation vs cutané vs alimentation pour la population. Mais, un certain nombre

de défis restent a relever, comme:

- L’accessibilité des données nécessaires a une approche spatio-temporelle large ainsi que
discuté précédemment mais également le phasage des données entre base de données. I
y a une réelle volonté de faciliter "accessibilité aux données de différents types comme en
témoigne la mise en place du portail Green data for Heath?* pour « Valoriser la donnée
environnementale pour la recherche en santé environnement », méme si Villani (2020)
identifie un risque étant donné I'imprécision des données et les biais possibles, placant
cette plateforme plut6t en tant que sources d’hypothéses de travail a explorer,

- Une nécessaire approche dynamique, intégrant les évolutions des systemes et des
populations, pour accéder aux notions de durée, de latence, de fenétres d’exposition,

- Une évaluation de I'exposition chronique vs aigué, qui implique une résolution spatio-
temporelle des modeéles biophysique adaptée et la prise en compte de situations
complexes comme, par exemple, le fait qu’'une méme pratique puisse étre a I'origine
d’effets chroniques mais aussi aigus,

- Des échelles spatio-temporelles pas toujours compatibles entre les approches
biophysiques et épidémiologiques en ce qui concerne les études de cohortes. En effet, les
cohortes considerent généralement des temps longs difficiles a traiter en termes de
prédiction des niveaux de contamination par manque d’information sur les pratiques
agricoles notamment. Comme les cohortes sont lourdes et coliteuses a mettre en place, il
est difficile d’en construire de nouvelles adaptées aux échelles des cartographies issues des
modeles biophysiques. Il s’agit donc plutot d’étudier la possibilité d’adapter les échelles
spatiales considérées dans les modeles biophysiques aux échelles couvertes par les
cohortes existantes,

- ldentifier un cadre fédérateur aux équipes de recherche de diverses disciplines dans lequel
mener des travaux de recherche en collaboration. Ce point est apparu comme
indispensable aux partenaires du consortium C-Agrilmpact pour permettre de réelles
avancées basées sur une approche intégrée des liens Pratiques-Impacts. Cela permettrait
une évaluation des contributions des sources d’exposition selon les voies d’exposition, les
fenétres d’exposition, les produits, les méthodes d’application ... cela concerne les outils
de modélisation, cohortes, ou sites expérimentaux communs,

- Composés présents dans I'atmosphére : les résultats obtenus grace au développement des

approches non ciblées en analyse chimique risquent de nous requestionner sur les

composés effectivement présents dans les différentes matrices. Au regard des résultats
issus de ces approches, il pourra étre important de revoir nos stratégies d’identification des
composés a suivre (par exemple, les listes établies a I'aide de I’outil Sph’air pour le
compartiment atmosphérique); par ailleurs, nous avons peu de connaissance sur la
contamination de I'atmosphére par les produits de transformation, qu’ils soient formés
dans "atmospheére ou émis vers I"atmosphere depuis le sol ou les plantes. L’identification
de produits de transformation qu’il serait pertinent de suivre semble encore complexe,

34 https://qd4h.ecologie.qouv.fr/
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I’approche non ciblées fournira tres certainement un éclairage nouveau sur ces aspects.
Enfin, le déploiement de capteurs passifs (Coscolla and Yusa, 2016; Martin et al., 2022) ou la
mobilisation de biomonitoring (Al Alam et al., 2019), une fois leur mise au point stabilisée,
fourniront une information complémentaire sur le niveau de contamination de
I’atmosphere aux PPP. L’état des composés dans I’'atmosphere, i.e. leur partition entre les
phases gaz et particulaire, reste a établir, et ce pour mieux prédire leur devenir dans
Patmosphéere (dégradation, dispersion) et mieux évaluer I’exposition interne des
populations selon I’état du composé (I’exposition par inhalation et cutanée pouvant
dépendre non seulement de I’état du gaz mais également de la taille des aérosols (ANSES,
2017),

- Traiter de maniére compléte la chafne Pratiques — Impacts et ce dans une approche de
santé globale requiert d’associer, en plus des disciplines évoquées précédemment des
socio-économistes pour analyser les co-bénéfices et évaluer les colts des effets des
pesticides (impacts sur la santé et sur Penvironnement), pour considérer les
comportements des populations (alimentaires, autres ... ), des écologues, des statisticiens
capables d’analyser la propagation des incertitudes sur ’ensemble de la chaine d’analyse et
de calcul, pour un traitement des données diverses et incomplétes.

4.2. Quels besoins en termes d’approfondissement des connaissances sur la contamination du
milieu?

Les études présentées en 4 .1 reposent sur la disponibilité d’outils de prédiction de la contamination
de I’'atmosphere a diverses échelles, locale pour les études sur les distances non traitées par
exemple, plus larges pour passer de I’exposition a une source individuelle a une multitude de
sources potentielles dans le paysage, intégrer les processus en jeu et mieux représenter ainsi
I’exposition réelle.
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4.2.1. Elargir les conditions d’évaluation des outils développés pour élargir leur domaine
d’application

Il est primordial de continuer a évaluer les modéles développés dans plusieurs contextes en
s’appuyant sur des jeux de données déja acquis ou en les complétant via de nouveaux jeux de
données, et d’adapter ces outils si nécessaire.
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Ainsi, le modéle de volatilisation Volt’Air-Pesticides a initialement été développé pour décrire la
volatilisation depuis un sol nu et testé a plusieurs reprises. Des effets croisés température/teneur
en eau du sol ont été relevés pour certains composés (trifluraline ou S-métolachlore par exemple).
Les nombreuses données acquis par J. Prueger (USDA) constituent un jeu de données relativement
complet pour tester le modéle dans ces conditions car il porte sur des campagnes réalisées sur les
mémes parcelles sur plusieurs années diversifiant ainsi les conditions météorologiques. A noter que
les jeux de données de volatilisation couvrent généralement une durée relativement courte apres
application (quelques jours). Or, les suivis atmosphériques montrent pour certains produits une
contamination hors «fenétres» de traitements, laissant penser a une volatilisation pouvant
atteindre quelques semaines. Cette hypothése a été confirmée pour le chlorothalonil lors des
mesures réalisées sur 3 semaines a I’aide d’un PTRMS. Puis, le modéle a été étendu a des contextes
de couverts végétaux couvrants par couplage au modéle SurfAtm-Pesticides, permettant ainsi de
représenter le cas des applications en grandes cultures au stade développé (typiquement le cas
fongicide sur blé/orge) et son extension récente au cas de la vigne permet d’en élargir le domaine
d’application. Testé actuellement a I’aide de trois jeux de données, les résultats sont encourageants
(et publications en cours). Cependant, ces trois jeux de données, obtenues pour trois conditions
pédoclimatiques différentes, porte sur le méme fongicide et le suivi de la volatilisation ne porte que
sur 3 jours apres "application. Il est donc nécessaire d’acquérir de nouveaux jeux de données avec
d’autres composés et sur une plus longue durée, pour poursuivre les tests du modéle. A noter, qu’a
notre connaissance, il N’y a pas de modéles de volatilisation mécaniste développé dans le cas des
applications en arboriculture.

Par ailleurs, la prédiction des concentrations gazeuses issues de la volatilisation et dispersées en
aval de la parcelle traitée résultent d’un couplage entre modéles d’émission et de dispersion
atmosphérique. S’il y n’y a pas de verrou inhérent a ce couplage, des confrontations a des jeux de
données, par exemple ceux obtenus en contexte viticole, permettraient d’évaluer la qualité de leur
prédiction.

Enfin, le modéle de dérive de pulvérisation ADDI-SprayDrift, développé dans le cadre de la thése
de M. Djouhri, a été confronté a des données issues de la littérature portant sur le dépét en aval de
la parcelle traitée dans un contexte viticole. Les prédictions du modéle en termes de dérive
aérienne doivent également étre confrontées a des données. Le projet CAPRIV fournit un ensemble
de jeux de données tout a fait pertinent pour réaliser cette évaluation. Il présente ’avantage de
comprendre des données acquises en viticulture mais aussi en grandes cultures et arboriculture,
fournissant ainsi "opportunité de tester ADDI-SprayDrift pour ces filiéres et d’identifier au besoin
les adaptations nécessaires. Toutefois, il serait nécessaire de les compléter avec des mesures in situ
des concentrations en gouttelettes fines, plus propices a la dispersion, et qui restent pour I'instant
encore mal connues. Leur mesure nécessite des capteurs adaptés.

Cette étape d’évaluation des outils doit s’accompagner d’une description fine des techniques et
conditions d’application qui gouvernent directement la répartition de la pulvérisation a
I’application entre couvert végétal, sol et atmosphere et donc les transferts par dérive de
pulvérisation et par volatilisation. D’aprés (Djouhri, 2022), une caractérisation de la distribution
granulométrique des gouttes a la sortie de la buse (une fois le film fragmenté) avec leur vitesse et
angle d’éjection est primordiale pour correctement prédire la trajectoire de ces gouttelettes. Une
des pistes serait de caractériser le parc matériel en cours d’utilisation dans ce sens. Par ailleurs, les
nouveaux jeux de données doivent impérativement s’accompagner de métadonnées ainsi
gu’identifiés dans les protocoles standard définis dans le projet PREPARE et évoqués
précédemment (e.g. conditions météorologiques a des échelles temporelles adéquates, conditions
d’humidité du sol lors de I’application pour la volatilisation ... ). Une description fine est également
requise en termes de configuration spatiale que cela soit au sein de la parcelle traitée ou en aval de
la parcelle traitée. En effet, au sein de la parcelle, la connaissance de la structure de la végétation
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serait un plus pour mieux estimer I'interception du produit par la végétation, le LAl n’étant pas le
seul indicateur a prendre en compte (I’architecture), et donc la répartition sol/plante/atmosphere
d’une pulvérisation. En aval de la parcelle, la prédiction de la dispersion des gouttelettes et de la
phase gaz issue de la volatilisation nécessite de caractériser les obstacles, s’ils existent, en termes
de hauteur/largeur mais aussi de porosité. Le projet CAPRIV devrait fournir des éléments sur ce
volet. Par ailleurs, une évaluation de I’efficacité de la haie a filtrer la phase gaz est nécessaire.

Se pose actuellement la question de I’évaluation des risques pour les produits de biocontréle®
dont les usages progressent alors qu’un manque de données sur leur comportement dans
’environnement est relevé par (Mamy et al., 2022). Les approches et outils développées pour les
produits organiques de synthése présentées dans ce document peuvent a priori étre déployés pour
les produits de biocontréle chimiques mais leur pertinence quant a la description des processus
doit étre réévaluée (e.g. comment décrire ’émission de phéromones a I’échelle parcellaire depuis
quelques diffuseurs ponctuels). Le projet Be-Creative en cours (PPR Cultiver et protéger autrement,
Coordination M. Morizon INRAE UMR Agronomie) nous fournit "opportunité d’explorer ces
questions.

Enfin, les produits de transformation ont été trés peu évoqués dans ce rapport, si ce n’est pour
indiquer I'importance de les prendre en compte en termes d’impacts sur la santé des populations
et des écosystémes. Cela requiert donc d’étudier leur comportement dans I’environnement. Outre
des travaux sur les voies de dégradation des pesticides dans I’'atmosphére en phase gazeuse et
particulaires par des équipes de recherche francaises et espagnoles notamment, les autres
processus (émission depuis les surfaces, dépdts secs et humides) ne font pas I'objet d’études
actuellement.

4.2.2. Lever des verrous, relever des challenges, identifier des leviers de gestion

Cependant, certains verrous restent a lever, que cela soit sur la description des processus ou sur
notre capacité a décrire les nouvelles pratiques agricoles et dans ce contexte, sur I'identification de
mesures de gestion qui permettraient de limiter la volatilisation.

En effet, si notre compréhension des processus de volatilisation a bien progressé et permis le
développement d’outils de prédiction dont les confrontations aux données sont satisfaisantes, des
études complémentaires restent nécessaires. Il s’agit par exemple des interactions substances
actives/résidus de cultures qui restent encore insuffisamment explorées pour permettre une
prédiction fiable de la volatilisation en cas de présence de résidus de cultures a la surface ou, de
maniere encore plus prégnante, des interactions substances actives/feuilles. Sur ce dernier point,
les travaux de thése de N. Lichiheb (2015) nous ont permis de clairement identifier les besoins en
termes d’études sur I'effet des co-formulants sur le comportement de la matiére active. C’est un
verrou majeur, qui peut entrainer une forte incertitude sur les prédictions des modéles. En effet,
les premiéres données obtenues en conditions réelles dans un contexte de grandes cultures avec
le PTRMS sur trois semaines ont été utilisées pour tester le modele Volt’Air-Veg sur cette longue
plage de temps dans le cas de chlorothalonil appliqué sur du blé. La difficulté a représenter la
dynamique temporelle de la volatilisation du chlorothalonil sur les trois semaines d’observation
nous améne a nous requestionner, que cela soit sur la valeur des caractéristiques physico-chimiques

35 | e biocontréle correspond & un ensemble de méthodes de protection des cultures qui a été défini par le code
rural et de la péche maritime (article L-253-6) comme « des agents et produits utilisant des mécanismes naturels
dans le cadre de la lutte intégrée contre les ennemis des cultures ». Quatre catégories de produits sont inscrites
sur cette liste de biocontréle : 1)macroorganismes (insectes, nématodes ou acariens qui peuvent étre exotiques
ou indigeénes) ;2) produits comprenant des microorganismes (virus, bactéries ou champignons) ; 3) médiateurs
chimiques, telles que les phéromones et les kairomones (essentiellement de synthése) et 4) produits contenant
des substances naturelles d’origine végétale, animale, microbienne ou minérale (Leenhardt et al., 2022).
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utilisée, la prise en compte d’un effet de la formulation du produit ou sur I’existence d’un processus
additionnel non pris en compte actuelle qui conserverait un certain niveau de disponibilité du
composé pour sa volatilisation (publication en cours). Pour avancer sur ce volet, des collaborations
sont nécessaires, avec des chimistes mais également certainement avec les industriels qui, seuls,
connaissent les formulations sur le marché. Une des solutions pourrait consister en une
caractérisation d’une pression de vapeur effective c’est-a-dire non représentative du composé pur
mais représentative du composé dans la formulation (ainsi que proposé par (Houbraken et al.,
2018)). Cela s’avere toutefois fastidieux (a moins si cela est demandé dans les dossiers de demande
d’autorisation de mise sur le marché des produits commerciaux) et partiel car cela ne permettrait
de prendre en compte indirectement un effet de la formulation sur la volatilisation mais pas sur les
autres processus comme la pénétration du composé dans la feuille.

Par ailleurs, la transition agroécologique implique a la fois une diversification au sein des paysages
qui favorise la régulation biologique et limite la propagation des ravageurs mais également au sein
des parcelles, depuis les mélanges variétaux jusqu’a I’agroforesterie. La mise en place de parcelles
avec des couverts diversifiés nous requestionne quant a la capacité de nos modéles a décrire les
échanges de surface dans ce contexte. La premiére expérience sur le cas de vigne partiellement
enherbée en montre la faisabilité dans un contexte de diversification relativement simple, mais
également la difficulté : par exemple, pour n’en citer qu’une, comment valider les prédictions des
flux d’évaporation et de volatilisation de chacun des éléments de la parcelle - sol nu, enherbement,
vigne?

En ce qui concerne les mesures de gestion visant a limiter les émissions vers I’atmosphere,
beaucoup de travaux porte sur la limitation de la dérive de pulvérisation via des matériels anti-
dérive, des modes d’utilisation des pulvérisateurs en régulant les buses ouvertes sur les derniers
rangs de la parcelle par exemple ou la mise en place de barrieres physiques. L’évaluation
quantitative de I’efficacité de ces leviers et de leur combinaison reste a affiner, notamment pour
caractériser leur efficacité pour limiter la dérive sédimentaire, la plus étudiée mais également la
fraction de gouttelettes dans "'atmosphere et in fine, ’exposition des riverains par inhalation ou
dépbts cutanés et ’exposition des écosystémes non cibles. Concernant la volatilisation, la situation
est plus complexe. Nous avons pu voir I’efficacité d’une incorporation du produit dans les premiers
centimetres a limiter les flux de volatilisation, mais cette pratique n’est mobilisable que pour
certains types de produits (appliqués sur sol nu et si cela n’affecte pas son mode d’action). La
volatilisation est gouvernée par divers facteurs aux effets non linéaires comme I'effet de la
température du sol qui tend a augmenter la volatilisation tant que le sol ne s’asséche pas
drastiquement. Par ailleurs, certains effets ne sont pas compris, comme I’effet de la formulation
citée plus haut. Limiter la volatilisation reste donc un défi. Outre la diminution des usages, une piste
porte sur la modification de la formulation, piste a explorer par les industriels, une autre peut
consister a limiter la dispersion atmosphérique de la fraction de composés volatilisée en
mobilisation des barriéres physiques, au méme titre que pour limiter la dérive de pulvérisation.
L’efficacité d’interception par les haies de gaz est peu connue, elle a été explorée pour I'ammoniac
mais doit étre évaluée pour les PPP. Il faut toutefois prendre en compte les conséquences en
termes de contamination de ces infrastructures écologiques, qui, en filtrant les gouttelettes de
pulvérisation ou la fraction gazeuse volatilisée, se retrouvent a leurs tours exposées aux
contaminants ainsi filtrés. La dissipation des produits au sein de ses infrastructures doit ainsi faire
I’objet de travaux.
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4.3. En conclusion...

Les sections 4.1 et 4.2 identifient les pistes de recherche pour d’une part, positionner I’analyse de
la contribution de la contamination de P’atmosphére aux PPP a leurs impacts sanitaires et
écotoxicologiques dans la chaine Pratiques — impacts et d’autre part, améliorer les outils
développés afin qu’ils soient mobilisables dans le contexte des pratiques actuelles.

Ma priorité a court terme va porter sur I’étude des contributions relatives de la dérive de
pulvérisation et de la volatilisation a la contamination de I'atmosphére, ’exposition des riverains et
des écosystemes non cibles via la mise en ceuvre des approches complémentaires initiées avec
I’outil MIPP, le projet CAPRIV ainsi que dans le cadre des approches en épidémiologie (thése de R.
Teysseire). C’est une étape déterminante pour identifier les mesures de gestion appropriées. Par
ailleurs, une analyse des schémas utilisés en évaluation du risque pourra alors étre menée,
notamment en ce qui concerne la prise en compte de la contribution de la volatilisation a
I’exposition. Cet axe de travail m’aménera a poursuivre I’évaluation des modeéles telle que suggérée
en section 4.2. Le réseau de collaborations actuel sera ainsi mobilisé (au sein d’ECOSYS, INRAE UMR
LISAH, INRAE UMR TAP, INSERM EPICENE).

Ensuite, une de mes priorités consistera a participer a une meilleure caractérisation de I’exposition
des populations et des écosystémes par la voie atmosphérique, afin d’en évaluer la contribution
par rapport aux autres voies d’exposition via des approches intégratives nécessaires pour parcourir
la chaine Pratiques — Impacts. Le réseau de collaborations proposé dans le cadre du projet IVOIRES
porte sur la pérennisation de collaborations existantes (INERIS équipe MOCA, AMU LCE, LISAH,
ITAP, LBE, SAD) et I'ouverture vers des partenaires aux compétences complémentaires (UMR
TOXALIM, IRSET, LABERCA, INERIS équipe TEAMS). Fournir un cadre de travail commun au sein
duquel phaser nos approches a différentes échelles, rechercher des VTR spécifiques aux voies
d’exposition via I'atmospheére, établir des liens entre approches biophysiques et en épidémiologie
constituera une de mes priorités.

Avec quelques points de vigilance portant sur la capacité des outils développés a prendre en
compte des contextes en évolution : transition agroécologique, utilisation de nouveaux types de
produits (biocontréle par exemple), changement climatique ... Un cadre en évolution a considérer
dans son ensemble pour une gestion des risques appropriée a court, moyen ou long terme selon la
criticité de la situation et ainsi contribuer a la mise en ceuvre d’un principe de précaution éclairé, et
ce, en s’appuyant sur I’état de I’art des connaissances, en évaluant I'impact des hypothéses de
travail et en identifiant ainsi les points de vigilance, en incluant, en cas d’incertitude, des facteurs
de sécurité pertinents, en établissant un compromis acceptable (accepté ?) entre compréhension
du déterminisme des processus sous-jacents et outils opérationnels d’évaluation des risques et ceci
aux échelles spatio-temporelles pertinentes ... un challenge a relever collectivement !

« La totalité est plus que la somme des parties »

Attribuée a Aristote et/ou Confucius (selon H. Reeves, Le banc du temps qui passe, 2017)
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Annexe 1: Listes des principaux projets, étudiants encadrés
Tableau A 1: Liste des principaux projets

Projets de Recherche

Etudes

Projets
TAPAS /
Agrice
DEGAP
PHAR
CEPAG I et
MicMac
ECOPEST/PERFORM
ECHAP
RESCAPE
PING
REPP’AIR
Prepare

Agrimultipol
COPP'R
PTR4Pest

C-Agri Impact
PestiPrev 1 & 2
CAPRIV
Traversées
MIPP

RIPP-Viti
BE-CREATIVE
PARC

IVOIRES

GREET

Achat DT/CPG/SM
Workshops
Collogque AQA
Etude Adjuvants
Ouvrage AQA

Synthése biblio émission
Synthese biblio Particules
Pesticides

Années
2001/2004

2005-2006
2007-2011
2010-2012 &2013-2015
2010-2013
2013-2017
2010-2015
2015-2019
2017-2021
2017-2020
2017-2020

2017-2020

2017-2021

2019-2022

2021-2022

2019-2022 & 2021-2023
2021-2022

2020-2023

2015-2018

2020-2023

2021-2026

2022-

Recherche financement
2023-2026

2013

2004, 2006, 2007

2019

2016-2017

2015- 2020

Financeurs
AO Pesticides

INRA Département EA
Région Picardie

Onema

ANR Systerra

A0 Pesticides Ecophyto
APR Ecophyto

APR Ecophyto
Métaprogramme SMACH
CASDAR

CORTEA ADEME

CORTEA ADEME

APR Primequal/Ecophyto
CORTEA ADEME

MP SYALSA

Ecophyto national

CASDAR

Ecophyto Leviers territoriaux
INRA DEA

Ecophyto Leviers territoriaux
PPR

H2020

Déposé a Ecophyto/OFB
OFB

Dim Astrea /INRA DEA

INRA EA, ..

Dim Qi2

De Sangosse

INRA EA/ADEME/Labex
Basc/AgroParistech

ADEME

ADEME

Contribution
Participation a Ia
coordination
Coordinateur
Participation
Coordinateur
Participation
Participation
Coordinatrice de WP
Participation

Participation
Co- Coordinateur

Participation
Coordinatrice de WP
Coordinatrice de WP
Participation
Participation
Coordinatrice de WP
Participation
Participation

Participation
Participation
Coordinatrice
Participation

Co-organisatrice
Co-organisatrice
Coordinatrice
Co-éditrice

Coordinatrice
Participation

Publications associées / rapports études
Bedos et al. (2002a&b&c, 2006, 2009)
(Briand et al., 2003)

Bedos et al. (2010)

(Bedos, C. et al., 2013; Bedos et al., 2013)

Bedos et al. 2017 ; (Marin-Benito et al., 2018, 2014)
(Mamy et al., 2017a, 2017b)

Lichiheb et al. (2014, 2015, 2016)

Décuq et al. (2022)

Mamy et al. (2021) ; (Prévost et al., 2022) ; Pierlot et al. (2023)

Publications en cours
Couvidat et al. (2022)
Publications en cours

(Teysseire et al., 2021, 2020)
Bedos et al. (2020, Note)

(Djoubhri et al., under review)
Publications en cours

Gros et al. (2019)
(Bedos et al., 2016)
Bedos et al. (2019 ; 2020)

(Guiral et al., 2016)
(Faburé et al., 2011) brochure ADEME
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Tableau A 2:: Liste des encadrements doctorants et post-doctorants

Doctorants
Lucas Garcia

Nébila Lichiheb

Julia
Ramantosoa

Meriem Djouhri

Raphaelle
Teysseire

Post doc

Janv. 2007-
Mai 2010

Oct. 2011-
Oct. 2014
Oct. 2014-
nov. 2018
Nov. 2018
-2022
Oct. 2019 -

Années

Volatilisation de I'ammoniac et des pesticides au champ
Analyse et modélisation de I'influence des propriétés et des
conditions physiques de la surface a l'aide du modele
Volt'Air

Volatilisation des pesticides depuis les plantes : approche
expérimentale et modélisation

Prise en compte de la variabilité spatio-temporelle des
émissions d'ammoniac liées a la fertilisation azotée en
France et développement de méta-modeles prédictifs
Modélisation intégrée du devenir des pesticides dans le
paysage rural : application a la viticulture

Exposition des riverains de parcelles viticoles aux
pesticides :

de la compréhension des déterminants de I’exposition aux
moyens de gestion

Directeur
P. Cellier

E. Barriuso

D. Makowsky

M. Voltz

F. Delva

Financement

Co-encadrants Publications

S. Génermont

Garcia et al. (2011 ; 2012;

Devenir
Recruté chez BASF

C. Bedos 2014)

E. Personne Lichiheb et al. (2014; @ Recruté au Oak Ridge
C. Bedos 2015a,b ; 2016) Associated Universities
S. Génermont Ramanantasoa et al., Recrutée chez Syngenta
J.M. Gilliot 2018 ; 2019)

C. Bedos

J.P. Douzals, C. | Djouhriet al., (en révision) | Soutenance le 16/12/22
Dages, C. Bedos + 2 a soumettre

C. Bedos Teysseire et al. (2020; @ Soutenance le 06/03/23

2021)

Co-encadrement

Rapport/publications

Saint-Jean
Sébastien
Juliette Faburé

Amir Feiz
Jesus Marin
Benito

Clarisse Guiral

2006 — 2007

2010

2010- 2012

Janv  2012-
mai 2013
Mars 2015-
fev 2016

Atmospheric Seed dust dispersal

Synthése bibliographique sur la contribution de
I"agriculture a I'émission de particules vers I'atmosphere :
Identification de facteurs d’émission

Modélisation du dépoét sec de pesticides sur des surfaces
aquatiques

Modélisation des flux de pesticides dans I'environnement

Synthese bibliographique sur les émissions de pesticides
vers |'atmosphére (étude ADEME)

uIPP

ADEME

ONEMA

ANR
Projet MicMac
ADEME

Systerra

B. Loubet, C. Bedos, P. Cellier

B. Loubet, S. Génermont, S. Saint-
Jean, C. Bedos, P. Cellier

B. Loubet, C. Bedos

P. Benoit (resp. principal), C. Bedos,
V. Pot, L. Mamy

C. Bedos, JP Douzals, E. Barriuso, P.
Cellier
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Faburé et al. (2011) + brochure

Marin-Benito et al. (2014 ; 2018)

Guiral et al.
synthése)

2016 (rapport +



Annexes 2 : Liste des outils disponibles pour prédire les émissions de phytopharmaceutiques vers "atmosphére
Tableau A 3 : liste des outils disponibles pour prédire les émissions de phytopharmaceutiques vers 'atmosphére (Guiral et al., 2016)

Nombreux utilisateurs

Type Nature Entrées' | Sorties® Atouts Limites Applicabilité Utilisations?
€A Facoutiln e nivevalidat® Pratiques Fr
. Faible (Pas de flux; Limitées a P, ou Ky; . Note de volatilité,
Classes Empirique PC Classes i Niv. de validation Faible) Oui Sph’Air, I-Phy
Faible (Limité esst aux propriétés " As
Relations Empirique PC, P, CP Fl, FC +++ physico-chimiques. Oui SpIATr, I-Phy NMI
) . IE, PestLCI, USES
Niv. de val. Faible)
Faible (Limité a P,, Niv. de validation
FE EPA et - — f,alble . et a IE modele de dispersion
Empirique PC Taux / utilisation | +++ évaluations des émissions sur durées | =
EMEP/EEA e At . atm.
significative ~ (EPA)/pas d’info pour
FEEmep)
FE (ACV) PC, P, CP IV (ACV)
Fugacité PC, CP CO; TLD (niv. 1) | ++ Dépend niveau et hyp.
Empirique
aMOCII. Em0 pdt Ou P, météo, C | Dépot sed. + variables selon modéles Plut6t oui Mod. de dispersion atm.
PP Mécaniste
Sur situations (Données d’entrée
Mod? Em? Post P requises . IE spatialisés
appla Mécaniste PC,P,CP | FILFC * Niv. de validation faible (depuis plante Oui Mod. de dispersion atm.
incertitudes ++))
+ (1 Scénarios réels) Indisp. Sources (description volat + ou -
Mod? Env@| Empirique scénarios prédéfinis sim ﬁf'ie’e P Oui
(PRZM, MACRO, | Ou PC, P, CP,C | FI, FC Pluriannuel Util?sation complexe sur scénarios réels) plutét GC  mais
PEARL) Mécaniste Processus sol raffiné P utilisés vigne & arbo.

Entrées : PC : caractéristiques physico-chimiques ; P, pratiques ; CP : conditions pédoclimatiques ; C : Cultures
Sorties : Fl : flux instantané ; FC : flux cumulé ; moy. Moyenné. ; TLD : Transport Longue Distance ; CO : concentrations

Utilisations : IE : inventaires d’émission
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Annexe 3 : Curriculum Vitae

FORMATION :

Nov 1996 Doctorat de I’Université Paul Sabatier en
BEDOS Carole Physico-Chimie de I’Atmosphére (UPS, Toulouse)
132, rue du Chateau, 75014 PARIS 1993 DEA  Astrophysique, Géophysique et
née le 30 juillet 1970 a Rodez (1 2) Techniques spatiales, option Dynamique de ’Atmosphére
Mariée, 2 enfants et de I'Océan (UPS, Toulouse)

ACTIVITES DE RECHERCHE :

Depuis oct. 99 Chargée de Recherche a I'INRAE, Unité Mixte INRAE-AgroParisTech EcoSys (Ecologie

fonctionnelle et écotoxicologie des agroécosystémes ex Environnement et Grandes Cultures)
Titularisée en avril 2001, CR1 depuis octobre 2003
Théme : Etude du transfert de pesticides vers I'atmosphére

Nov 98/ juin 99 Post-doctorat a I'INRA, Unité de Bioclimatologie, Grignon
(8 mois) Synthese bibliographique sur les transferts de pesticides vers I'atmosphére, premiéres

mesures expérimentales

Fév/juil 1997 Chercheur contractuel au Laboratoire d’Aérologie (UMR CNRS-Université Paul Sabatier)

dans le groupe de modélisation numérique atmosphérique, Toulouse

(6 mois) Théme : Paramétrisation de nucléation nuageuse pour des modeéles météorologiques a
meésoéchelle

1993-1996 Allocataire de recherche au Laboratoire d’Aérologie dans le groupe de

(3 ans) modélisation numérique atmosphérique, Toulouse

Sujet : Couplage d’un schéma de nucléation nuageuse avec un modeéle complexe d’aérosols :
étude physico-chimique et validation expérimentale

ACTIVITES D’EXPERTISE :

(@)

O O O O

O O O O

Expertise scientifique Collective INRAE/IFREMER Impacts des produits phytopharmaceutiques

sur la biodiversité et les services écosystémiques (2020- 2022)

GT Phytopharmacovigilance aupres de I’ANSES (2019-) ; vice-présidente du sous-groupe Contamination
GT Interprétation sanitaire Campagne Nationale Exploratoire des Pesticides aupres de I"’ANSES (1°"
semestre 2020), présidente du groupe

GT Etude riverains aupres de I’ANSES (2018-2021)

Rapporteur auprés de I’ANSES Etude prosulfocarbe (2017)

Groupe de travail Air (en tant que présidente du GT), Saisine ANSES (2015-2017)

Conseil Scientifique Primequal depuis 2015 (Ministere de I'evironnement et ADEME) devenu AQACIA en
2020 (ADEME)

Groupe Indicateurs Ecophyto Pesticides et Air, Ministere de I'Environnement (2012-2013)

Groupe Air de I'Observatoire des Résidus de Pesticides (2008-2009)

Groupe Air'Phyt du CORPEN (juin 2005 - fin 2007)

Groupe Technique de pilotage dans le cadre de la réflexion nationale sur la hiérarchisation des Pesticides
dans I'Air (sept 2002 - janv 2006)

Expertise scientifique Collective « Pesticides, agriculture et environnement. Réduire |'utilisation des
pesticides et en limiter les impacts environnementaux » INRA/CEMAGREF (2004-2005)

Expert externe invité EFSA Opinion sur le rapport FOCUS Air pour I’homologation européenne des
pesticides (2007) ;

Atelier Air du Groupe Méthodologie Environnement de la Commission d'Etude de laToxicité des Produits
Antiparasitaires (2001-2006)
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ACTIVITES D’ENSEIGNEMENT ET ENCADREMENT :

Oct 2022 Ecole Chercheur Exposome Chimique (participation au comité de pilotage)

2019-2023 Co-encadrement d’une étudiante en thése (R. Teysseire)

2018-2022 Co-encadrement d’une étudiante en thése (M. Djourhi)

2014-2018 Co-encadrement d’une étudiante en thése (MJ. Ramanantenasoa)

2011-2014 Co-encadrement d’une étudiante en thése (N. Lichiheb)

2007-2010 Co-encadrement d’un étudiant en these (L. Garcia)

1999- Encadrement de divers stages IUT, IUP, Master 2, post-doctorants

2012- AgroParisTech : Module 3A PISTv - Evaluation des risques environnementaux liés a

I'utilisation des pesticides, 3h/an ;
AgroParisTech : Module Pollution atmosphérique, 4h/an

2009- Ecole d’Ingénieur de Purpan (Toulouse, 4h/an, Gestion de la ressource Air)

2005- Enseignements dans le cadre du Master Sciences de I'Environnement, Paris VI (9h /an en
M1 —jusqu’en 2014, puis 3h/an)

Fév 2014 Participation Ecole Chercheur Eclaire (Cours + TD, 4h)

2012 Intervention a I'ESITPA (Rouen, 2h)

2009- 2011 ENESAD (Dijon, 2h/an)

CONTRIBUTIONS A DIVERS COMITES :

O O O O

@)
@)
O

Groupe de réflexion inter organisme sur les Distances Non Traitées (2019-2020)

Comité de pilotage du Métaprogramme INRAE Agriculture, Environnement, Santé (2020- )

Comité de pilotage de 2 projets Primequal/Ecophyto (en cours)

Comité d’organisation de conférences nationales : colloque Agriculture et Qualité de I'air (mars 2019, Paris ;
2014 Paris), GFP (Versailles, 2015) et membre du Comité Scientifique du GFP (Nancy, 2017)

Comité d’Organisation de conférences internationales “Pesticide Behaviour in Soils, Water and Air”, chairman
de la session « Emission and fate of pesticides in air » (York, 2013; 2017; 2022) ; Co-Chairman de la “Modelling
Session”, XIV Symposium on Pesticide Chemistry (Piacenza, 2011) & de la “Lab Session”, XV Symposium on
Pesticide Chemistry (Piacenza, 2015) ; Co-Chairman session ICCE (Venise, 2023)

Co-organisatrice de 4 Workshops européens “Pesticide Emission to the Air” (2004, Wageningen, Pays-Bas;
2007, Grignon, France; 2008, Session Discussion de I’AAB, Cambridge, UK ; 2018, Projet Prepare, Montpellier)
Suppléante au Conseil Scientifique du Centre Versailles-Grignon (2012-2016), suppléante au Conseil d’Unité
(2013, 2015), co-animatrice Atelier Pesticides de I'Unité (2004-2015) et du théme structurant Contaminants
et Effets de 'unté Ecosys (2018- )

Relecteur de projets dans le cadre d’appels d’offre et d’articles pour WASP, Chemosphere, Atmospheric
Environment, EST, Pest Management Science, IJEAC, Environmental modelling and software, STOTEN, ESPR
Membre de jurys : AJT 2002, théses A. Chahine (2011), J. Socorro (2015), Y. Arbid (2021), A. Rodrigues (2022)
Comité de pilotage de thése (L. Hamaoui, W. Queriel, M. Zardari)

Comité de suivi de jeunes recrutés dans 'UMR (R. Ciuraru, C. Bertrand, R. Royauté)

CONFERENCES INVITEES :

Mai 2019 IUPAC (Gand, Belgique)

Mars 2017 Colloque Recherche Ecophyto (St-Malo, France)

Mars 2017 Colloque Exposition des populations aux produits phytosanitaires et risques sanitaires,
Académie de I'agriculture, EHESP, IRSET (Rennes, France)

Juil 2016 4iéme Journées Régionales de I’air (La Rochelle, France)

FORMATIONS SUIVIES :

INRAE Composés Organiques Volatils (2022, 2j) ; Lecture rapide (2021, 1j) ; INRAE plateforme de modélisation
Open Fluid (2015, 3j) et Sol Virtuel (2012, 3j); Anglais « Rédiger en anglais scientifique » (2008&2010) ; SST
(2008) ; Agronomie (5j, 2005) ; Spectrométrie de masse (VARIAN, 5j, 2004) ; Anglais (niveau confirmé, 2 heures
/semaine, 2001-2002) ; C++ (5j, 2001) ; Membre de Jury de concours externes ITA, 2002)

LANGUES : Anglais : Bonne pratique (DULS Anglais) ; Espagnol : Bonnes notions
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Annexe 4: Sélection de cinq articles

Les cing articles suivants illustrent certaines des principales activités de recherche présentées dans ce
document a savoir, des études de processus développées par des doctorants (Garcia et al., 2014 ; Lichiheb et
al., 2016), les axes en cours de développement en collaboration avec les épidémiologistes (Teysseire et al.,
2021). La publication de Hulin et al. (2021) illustre la porosité entre les activités de recherche et d’expertise.
Enfin, la publication de Bedos et al. (2019) fait référence a I'ouvrage collectif publié aux éditions QUAE (puis
Springer) sur la thématique de I’agriculture et de la qualité de I’air.

Bedos C., Génermont S., Castell J.-F. et Cellier P., coord., 2019. Agriculture et qualité de I’air. Comprendre,
évaluer, agir. Versailles, Editions Quae, 322p. Participation a la coordination de I'ouvrage et a la rédaction
de cing chapitres.

Teysseire R., Manangama Duki G., Baldi I., Carles C., Brochard P., Bedos C Delva F. (2021). Determinants of
non-dietary exposure to agricultural pesticides in populations living close to fields: A systematic review.
Science of the Total Environment, 761, 143294, https://dx.doi.org/10.1016/j.scitotenv.2020.143294,
https://hal.inrae.fr/hal-03158101

Hulin M., Leroux C., Mathieu A., Gouzy A., Berthet A., Boivin A., Bonicelli B., Chubilleau C., Hulin A., Leoz
Garziandia E., Mamy L., Millet M., Pernot P., Quivet E., Scelo A.L., Merlo M., Ruelle B., Bedos CZ(2021).
Monitoring of pesticides in ambient air: Prioritization of substances. Science of the Total Environment,
753, 141722, https://dx.doi.org/10.1016/j.scitotenv.2020.141722, https://hal.inrae.fr/hal-02916082

Lichiheb, N., Personne, E., Bedos, Cg Van den Berg, F., Barriuso Benito, E. (2016). Implementation of the
effects of physicochemical properties on the foliar penetration of pesticides and its potential for
estimating pesticide volatilization from plants. Science of the Total Environment, 550, 1022-1031. DOI :
10.1016/j.scitotenv.2016.01.058

Garcia, L., Bedos, C., Genermont, S., Benoit, P., Barriuso Benito, E., Cellier, P. (2014). Modeling Pesticide
Volatilization: Testing the Additional Effect of Gaseous Adsorption on Soil Solid Surfaces. Environmental
Science and Technology, 48 (9), 4991-4998. DOI : 10.1021/es5000879
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