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Dommages forestiers

et pol

ution a l'ozone

dans les réserves naturelles :
le cas de |'arolle dans le sud-est

de la France

par Pierre SICARD, Nicolas VAS, Vicent CALATAYUD,
Francisco José GARCIA-BREIO, José REIG-ARMINANA, Maria José SANZ

Nous avons déja publié plusieurs
articles dans notre revue,

sur les dommages forestiers liés
a la pollution a l'ozone. Dans
cette nouvelle étude, les auteurs
nous apportent des éléments
complémentaires quant aux
dégiits subis par les cembraies
du Mercantour, mais aussi des
résultats reproduits en chambre
de fumigation en Espagne.

et Laurence DALSTEIN-RICHIER

Introduction

La photochimie joue un role trés important dans la chimie atmosphé-
rique ; ainsi, les oxydes d’azote (polluants primaires), émis par les voi-
tures et l'industrie, sont les précurseurs de l'ozone (polluant secon-
daire). D’autres composés d’origine biotique ou anthropique, tels que
les Composés organiques volatils (COV) interviennent aussi dans les
réactions de formation de 'ozone. Les COV peuvent provenir soit de la
végétation naturelle (isopréne, terpéne et autres), soit de I'industrie
(essences, solvants et autres). La situation météorologique joue aussi
un réle important sur les niveaux de concentration en ozone, qui peu-
vent atteindre des valeurs élevées lorsque 'atmosphére devient tres
stable avec un ensoleillement important. Les temps de vie atmosphé-
rique des précurseurs de la pollution a I'ozone sont suffisamment longs
(plusieurs jours) pour leur permettre d’étre transportés sur de longues
distances, allant de plusieurs centaines a plusieurs milliers de kilome-
tres. Cet impact a longue distance dépend des conditions météorolo-
giques et géographiques. A la différence des autres polluants provenant
de foyers ponctuels, la pollution par I'ozone a donc un caractére régio-
nal et une nature transfrontaliére.
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Fig. 1:
Localisation du Parc

national du Mercantour

dans le département
des Alpes-Maritimes
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Un des problemes majeurs de la société
actuelle est d’appréhender les effets de la
pollution sur I'environnement naturel et ses
conséquences sur la sauvegarde, a plus ou
moins long terme, du patrimoine végétal
dans son ensemble. L’ozone figure parmi les
polluants gazeux les plus impliqués dans les
dégats forestiers, méme dans des zones de
haute protection naturelle telles que les
Parcs nationaux.

De nombreuses études sanitaires révelent
un impact conséquent de 'augmentation des
concentrations d’ozone sur la végétation et
sur la santé humaine. La végétation subit le
mécanisme de dépot de l'ozone, qui péneétre
par les stomates a l'intérieur de la feuille par
diffusion moléculaire. Ce mécanisme est for-
tement dépendant des conditions hydriques
de l'air. Les conséquences de ce dépdt sur les
feuilles sont a la fois superficielles et
internes. Des taches nécrotiques apparais-
sent sur les feuilles, suite a une exposition
de quelques heures a des concentrations
ambiantes (= 80 ug.m?, le seuil d’information
étant fixé a 180 ug.m*). L’absorption de
molécules d’ozone par la plante agit sur la
transpiration et I'ouverture des stomates, ce
qui a pour conséquence de réduire le taux
d’activité photosynthétique de la plante. Les
concentrations ambiantes en ozone affectent,
apres quelques heures d’exposition, la pro-
ductivité et le rendement des cultures.
Diverses études ont montré I'impact de
lozone sur la végétation (CONTRAN et al.,
2007 ; DALSTEIN et al., 2004, 2005 et 2008;
PAOLETTI et al., 2007; ULRICH et al., 2006).
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En Europe, il existe un gradient de concen-
tration en ozone entre le Nord et le Sud, avec
des valeurs plus élevées en Méditerranée
(EEA, 2005). Cette région est particuliere-
ment sujette a la formation de photo-oxy-
dants : zone densément peuplée, ensoleille-
ment important, fortes températures et les
masses d’air pollué en précurseurs sont
considérables. Tous ces facteurs favorisent la
formation de ce polluant. Le gradient altitu-
dinal intervient avec des concentrations en
ozone moyennes plus élevées dans les
régions montagneuses. La Méditerranée est
une mer entourée de montagnes. Cette
caractéristique favorise la formation de
brises qui prennent place dans les processus
de recirculation de masses d’air et dans la
formation de couches réservoirs riches en
ozone.

Dans le sud de la France et plus précisé-
ment dans le Parc national du Mercantour,
des études ont montré que, dans cette zone
rurale alpine méditerranéenne, la présence
et la quantité importante d’ozone, au niveau
local, provenaient d’'un transfert, via la mer
Méditerranée, d'une pollution générée au
niveau régional par le trafic automobile et
les rejets industriels issus du littoral de la
Cote d’Azur et de la plaine du P6 en Italie
(DALSTEIN et al., 2005).

L’agglomération de Marseille, entre
autres, engendre des apports supplémen-
taires de précurseurs et polluants. Les zones
rurales sont influencées par la dispersion a
grande échelle des divers précurseurs pro-
duits aux échelles urbaines et régionales.
Les milieux forestiers de cette région devien-
nent alors les cibles privilégiées de pollutions
issues des mégapoles et de leurs modes de
transport. Cela se traduit par des atteintes
foliaires visibles sur des essences particulie-
rement sensibles. Cette étude présente les
résultats, pour les étés 2006, 2007 et 2008,
de concentrations de 'ozone et de dégats
forestiers qui en découlent dans le Parc
national du Mercantour

Les travaux, menés par Météo-France en
région Provence-Alpes-Cote d’Azur (PACA),
sur les effets potentiels des changements,
s'inscrivent dans une perspective de mise en
évidence de tendances d’évolution du climat
sur les décennies a venir. Les résultats de
cette étude montrent que les températures
moyennes peuvent augmenter sur la région
PACA jusqu’a 2,1°C a I'horizon 2030 ; 3,1°C
en 2050 et 5,2°C en 2080 (ECOFYS - Plan
Climat Energie Territoriaux 06, 4 décembre
2008). Les évolutions climatiques et, en par-
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ticulier 'augmentation de la température
moyenne et de l'intensité du rayonnement,
semblent jouer un réle considérable dans
l'augmentation des teneurs en ozone (SICARD
et al., 2009). En Europe et notamment en
région méditerranéenne, les niveaux de fond
d’ozone augmentent progressivement.

Le pin cembro du Mercantour est une
essence forestieére sensible qui a fait I'objet
d’un suivi particulier. Cet article rend
compte des résultats des dégits des cem-
braies du Parc national du Mercantour et
également des dégats reproduits sur cette
essence dans les chambres de fumigation du
CEAM (Centro de Estudios Ambientales del
Mediterrdaneo) de Valencia en Espagne, cen-
tre de validation européen du ICP-Forests'.
En parallele, avec la société ACRI-ST et en
collaboration avec ’Agence spatiale euro-
péenne, dans le cadre du programme PRO-
MOTE, une étude de modélisation a été
menée pour suivre les flux d’ozone, depuis le
littoral azuréen vers les cimes du
Mercantour.

Matériel et méthodologie

Cette étude a été conduite au sein du Parc
national du Mercantour, dans le départe-
ment des Alpes-Maritimes, a 70 km au nord
de Nice (Cf. Fig. 1).

Conditions stationnelles
des placettes
Pour chaque placette, les conditions sta-

tionnelles ont été notées : exposition, alti-
tude, humidité du sol (Cf. Tab. ).

Techniques de mesure
de I'ozone

Analyseurs physico-chimiques

Les mesures de deux analyseurs
(Environnement S.A : OZONE 41M) du
réseau AtmoPACA ont servi de référence
pour cette étude. Ces analyseurs sont situés
dans le massif du Mercantour, pres des pla-

1 - ICP-Forests
(International
Co-operative Programme
on Assessment

and Monitoring

of Air Pollution Effects
on Forests).

Tab.1:
Conditions stationnelles
des placettes étudiées

nain et de rhododendron
ferrugineux.

N° Nom de Altitude Expo- Coord. Lambert Déficit foliaire (%) Humidité Facteurs Pédologie
la placette (m)  sition X Y 2006 2007 2008 dessols * environnementaux
1 Lausetta 1820 NE 983,63 192290 37,3 425 413 MS Présence de myrtille
et de genévrier nain.
2 Route 2250 S 984,75 1922,50 285 283 283 MS Zone d'éboulis. Présence
de la Lombarde de fétuques de Haller, La plupart des placettes
2 Coldela 2390 SE 984,30 192325 375 385 358 S paturin de Chaix, pensée des du haut pays appartiennent
Lombarde Alpes, aster des Alpes. au massif granitique
de I'Argentera, la texture
3 Vacherie 1850 N 991,90 191645 340 36,0 330 H du sol est grossiére,
I'acidité du sol est faible.
Développement en sous-bois
4 Germas 1950 O-NO 992,70 1916,40 32,5 31,3 32,0 H d'especes arbustives lié a une
diminution de I'activité pastorale.
Présence de myrtille, camérisier,
5 Pontd'ngolf 1 1950  S-SO 993,19 1916,78 356 33,1 325 H sorbier, rosier sauvage,
5 Pontd'Ingolf 2 1980 SO 992,75 1917,00 30,0 31,0 300 MS cotonéaster,genévrier nain, Les carences minérales
5 Pontd'Ingolf 3 2010 S 992,50 1917,00 229 325 308 MS rhododendron ferrugineux en K et Mg sont repérées
dans le sol et retrouvées
6 Parking 1975 S 993,51 191590 29,8 298 295 MS Prairie a rhodoraie, dans les analyses foliaires
Col de Salese présence de myrtille (Dalstein, 1997).
6 Colde Salese 2031 S-SE 993,56 1916,00 32,0 298 285 MS et de genévrier nain.
7 Entrée PNM 1790 S 995,10 1915,00 27,5 350 325 MS Fond de vallon. Nombreuses
épilobes sur les talus, sorbier
et cytise des Alpes.
8 Valmasque 2 2110  O-NO 1009,50 1913,55 30,3 31,3 34,0 S Zone d'éboulis. Présence
d'adénostyle, valériane des Affleurement antétriasique.
montagnes, fétuques de Haller...
9 Valmasque 1 1990 N 1012,151914.78 26,3 26,3 275 *MS  Prairie, présence de genévrier Terrain sédimentaire

présentant des calcaires
coquilliers.

* Code d'humidité des sols : H, Humide ; MS, Moyennement Sec ; S, Sec
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2- AOT 40 : Accumulated
exposure Over a
Threshold of 40 ppb

3 - Mesure Hi,j : mesure
horaire valide d'ozone
supérieur a 40 ppb, de
I'heure i et du jour j. Le
taux de données horaires
valides pour le calcul de
I’AQT 40 doit étre au
minimum de 75%. La dif-
férence entre les niveaux
horaires d'ozone supé-
rieurs a 40 ppb (mesurés
entre 8h et 20h légales)
et la valeur a 40 ppb est
sommeée pour la période
du 1 mai au 31 juillet de
I'année N (AOT40 végéta-
tion) et pour la période du
Te avril au 30 septembre
de l'année N

(AQT 40 foret).

Tab. Il :

Seuils européens

de protection

de la végétation et de la
forét (Directive

cettes de pins cembro : un a ’Adréchas
(1500 m) et un dans le Cians (1450 m).

Ces appareils fournissent des moyennes
horaires qui permettent de calculer
I'AOT 402 Son calcul s’effectue sur les don-
nées horaires valides d’ozone.

j=31/07
i=20

AOT 40y¢g¢tation = 2 (MesuresHi, j—40)

i=8
j=01/05

et

Jj=30/09
i=20

AOT 40,6 = E (MesuresHi, j—40)

i=$
j=01/04

3)
Cf. Tab II.

Capteurs passifs d'ozone

Neuf sites localisés pres des placettes
forestiéres ont été équipés de capteurs pas-
sifs (Cf. Fig. 2). Ces capteurs (Laboratoire

2002/3/CE). IVL - Sweden) sont installés a lair libre,
Type de Valeurs cibles  Objectifs a Période
station d'AOT 40 long terme de calcul
Protection  Périurbaine, rurale, 1h, accumulée
de la végétation rurale de fond 9000 ppb 3000 ppb  de mai a juillet
Protection  Périurbaine, rurale, 1h, accumulée
de la forét rurale de fond 10000 ppb d'avril a septembre
N
| ITALIE

Col de la

Lombarde
0

Isola 2000

MOYENNE-TINEE o

e,
g,

Saint-Martin Vésubie
.

% T
-

Capteurs passifs d'ozone

. situés en fond de vallée

A situés en zone de créte

@ Analyseur

VESUBIE

ROYA-BEVERA

Carte : GIEFS

hors couvert forestier, a environ 1,80 m du
sol. Ils sont protégés des intempéries par un
plateau métallique. Les données d’un capteur
sont utilisables pour plusieurs placettes fores-
tieres. Chaque capteur posseéde une capsule
dont l'extrémité fermée contient un filtre
imprégné d’une solution absorbant I'ozone. Le
gaz migre a l'intérieur du tube, via 'extrémité
ouverte, par diffusion moléculaire. Le temps
d’exposition est de quatre semaines. L'analyse
de l'ozone se fait par chromatographie
ionique. Cette technique de mesure a été vali-
dée en 2000 (DALSTEIN ef al., 2001).

Techniques d’évaluation

des dommages foliaires
Déficit foliaire

Pendant les étés 2006, 2007 et 2008, treize
placettes situées dans le Parc national du
Mercantour, contenant chacune 20 pins cem-
bro, ont été notées suivant les protocoles
européens (FERRETTI, 1994 ; PCC, 1998) pour
évaluer le pourcentage de déficit foliaire. Le
déficit foliaire est estimé par tranches de 5%.
Le stade “d’avertissement” est atteint pour
une défoliation comprise entre 10 et 25%,
I'endommagement est réel pour un pourcen-
tage de perte foliaire supérieur a 25%.

Symptdémes d’'ozone spécifiques

Le suivi des symptomes d’ozone est basé
sur le protocole européen défini par 'ICP-
Forests (International Co-operative
Programme on Assessment and Monitoring
of Air Pollution on Forests, de ’ONU). Cing
arbres bien éclairés sont choisis sur chaque
placette.

Pour chaque arbre, cinq branches exposées
a la lumieére sont prélevées parmi le tiers
supérieur du houppier. Les symptomes liés a
l'ozone sont recherchés sur une trentaine
d’aiguilles de I’année (C), agées d’un an
(C+1) et agées de deux ans (C+2). Le pour-
centage de surface foliaire affectée est
ensuite noté.

Fig. 2:
Localisation des capteurs passifs d'ozone
dans le Parc national du Mercantour
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Une étude de ces corrélations a ensuite été
menée entre les concentrations en ozone et
les symptomes observés, induits par 'ozone.

Suivi des masses d’air
dans les Alpes-Maritimes

L’objectif du projet de modélisation
qu'ACRI-ST a réalisé était de vérifier si,
pour un épisode météorologique, une part
des concentrations de polluants constatées
sur la zone alpine nicoise est liée aux pol-
luants émis sur la zone littorale ou se
concentre la majorité des activités humaines
du département.

A cette fin, la dispersion d’un polluant,
précurseur d’ozone tel que les NOx considé-
rés comme passifs, a été réalisée afin de
visualiser la formation, I'évolution et le deve-
nir des panaches issus des deux unités
urbaines de Nice et de Cannes-Grasse-
Antibes.

ACRI-ST a réalisé une modélisation a
laide du systeme de MM5/CALMET/CALPUFF *,
L’utilisation d’'un modele météorologique
comme MM5°® est nécessaire de maniere a
modéliser des écoulements cohérents au
niveau des différentes vallées de I'arriere-
pays. Nous avons exploité des scénarios choi-
sis de MM5 en conditions limites de CALMET
qui a donné les conditions dynamiques de
dispersion dans CALPUFF. CALPUFF est
un modele multicouches et multi-especes et
permet de modéliser les effets de conditions
météorologiques variant dans I'espace et le
temps. Il est totalement interfacé avec le
logiciel météorologique CALMET.

Expérimentations en chambre
de fumigation et analyses
microscopiques

Afin d’étudier les altérations anatomiques
engendrées sur le pin cembro par I'ozone, des
semis de cette essence, provenant du Parc
national du Mercantour, ont été transférés
dans les chambres a ciel ouvert de la
Fondation CEAM a Benifai6®. Les plants ont
été cultivés dans des containers de 10 litres
remplis a 40% de tourbe de noix de coco, 40%
de tourbe, 10% de sable et 10% de vermicu-
lite ; le pH du sol étant proche de 7. Un
engrais, a libération lente, a été incorporé
(Osmocote plus), avec NPK 20:10:20. Les
plants ont été arrosés au moyen d'un sys-
téeme d’irrigation goute a goutte, deux fois

par jour. Quatre plants ont été placés dans
des chambres a air filtré (C.F) et quatre ont
été soumis a un traitement enrichi en ozone
(Air non filtré plus 40 ppb d’ozone). Deux
chambres a ciel ouvert ont été utilisées par
traitement. La qualité de l'air, a l'intérieur
et a 'extérieur des chambres, a été conti-
nuellement mesurée, a des intervalles régu-
liers, au moyen d’'un analyseur d’ozone
(Dasibi 1008-AH, Environmental Corp.),
régulierement calibré.

Les pins cembro ont été soumis a fumiga-
tion 8 heures par jour, entre 10h et 18h (TU),
pendant toute la semaine. L’ozone a été pro-
duit a partir de 'oxygéne en utilisant un
générateur a décharge a haute tension élec-
trique (SA Sir). L’'expérience a débuté le 11
mai 2001 et a pris fin le 27 septembre 2001.
La concentration moyenne journaliéere
d’ozone était de 41 ppb pour la période de
139 jours d’exposition, la concentration
moyenne sur 12 heures (8h - 20h TU) était
de 38 ppb. L’AOT 40 a été calculé selon les
méthodes décrites par la directive de 'Union
européenne (UE, 2002), en utilisant les
valeurs moyennes horaires entre 8h TU et
20h TU. Pour la période d’exposition,
IAOT 40 a été de 27515 ppb.h. A la fin de
Iexpérience, des aiguilles 4gées d’'un an
(C+1) ont été collectées sur tous les pins cem-
bro pour étre soumises a une analyse micro-
scopique. Des sections ont été observées et
photographiés sous microscope Olympus
Provis AX 70 équipé d’'un appareil photogra-
phique Olympus Camedia C-2000 Z.

Résultats et interprétations

Conditions stationnelles
des placettes

Les résultats des conditions écologiques
des placettes confirment une végétation
typique des espaces subalpins (altitude oscil-
lant entre 1790 et 2390 m), avec prépondé-
rance de rhodoraies et de myrtilles, tradui-
sant une recolonisation végétale liée a la
baisse du pastoralisme. L’alimentation
hydrique est relativement bonne avec une
majorité de sites en condition moyenne d’hu-
midité. La texture grossiére du sol, typique
du massif cristallin granitique, entraine des
carences minérales en ions K- et Mg*, visi-
bles par le jaunissement des extrémités d’ai-
guilles (Cf. Tab. I).

4 - ACRI-ST a choisi de
modéliser la dispersion
d'espéces passives parce
qu’en premier lieu, aucun
inventaire d'émissions
suffisamment fin au
niveau du département
des Alpes-Maritimes
n'était disponible lors de
la réalisation de I'étude.
En second lieu, la modéli-
sation de la formation et
du transport de polluants
secondaires comme
I'ozone nécessite de
connaitre les apports
extérieurs au domaine :
transport large échelle.
L'objectif était donc
davantage de caractériser
de facon qualitative plu-
tot que quantitative les
apports de polluant en
provenance des agglomé-
rations de la Cote d’Azur
sur la zone d'intérét.

5 - Avec MM5 modele
météorologique de type
pronostic (NCAR,
National Center for
Atmospheric Research),
CALMET, code météoro-
logique de type diagnos-
tic (Earth Tech.)

et CALPUFF, code insta-
tionnaire de dispersion de
bouffées gaussiennes de
seconde génération
(Earth Tech.)

6 - Valencia,

est de I'Espagne,
39°16'14.8"N,
00°26'59.6W,
30 m d'altitude
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Fig. 3 (ci-dessous) :
Valeurs d’AOT 40
calculées pour les deux
analyseurs

Fig. 4 (en bas) :
Concentrations en ozone,
mesurées par capteurs
passifs, pour les étés

Les concentrations en ozone
Analyseurs physico-chimiques

Les deux stations de montagne (Cians et
Adréchas) ont largement dépassé les valeurs
cibles retenues d’ici 2010, aussi bien pour
I'ensemble de la végétation (9 000 ppb calcu-
lés entre mai et juillet en moyenne sur cing
ans), que pour les arbres (10 000 ppb calcu-
lés entre avril et septembre, Cf. Fig. 3).
L’objectif de protection de la végétation
(3 000 ppb) a été dépassé. Située a 70 km au
nord de Nice et & 1500 m d’altitude, le site de
montagne de I’Adréchas a enregistré les
valeurs d’AOT 40 les plus fortes en 2006 et
2007. Les doses seuil pour la protection de la
végétation et de la forét ont été multipliées
par un facteur 1,5 a 4 (Cf. Fig. 3). Compte-
tenu des résultats obtenus, les dépassements
systématiques de seuils peuvent expliquer
les dégats, visibles et/ou physiologiques,

2006 & 2008. repérés sur 'ensemble de la végétation : her-
45000
40000
35000
30000
AQT40 25000 'Zgg:
en ppbh 20000 .
02008
15000 -
10000 - -
5000 - -
0 4
Cians Adrechas Cians Adrechas
MA-JUILLET AVRIL-SEPTEMBRE
T I I 1 1
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(2390m)
Valmasque 2110m)
Col de Salése (2031m)
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Port dingoff (1950) w2007
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La Lausetta (1880m)

Vacherie du Collet
(1850m)

Parking PNM (1620m)

i

0 10 20 30 40 50
Concentration moyenne en ozone (pph)

60

bacée, arbustive ou arborée. Ces deux sta-
tions sont soumises aux masses d’air remon-
tant les vallées du Var, de la Tinée et de la
Vésubie depuis la cote azuréenne.

Capteurs passifs d'ozone

En regle générale, plus I'altitude aug-
mente et plus la concentration en ozone est
élevée (Cf. Fig. 4). Un gradient altitudinal
des concentrations en ozone est donc
observé. Quelles que soient les années, les
deux capteurs situés en fond de vallée
(Entrée PNM et Vacherie du Collet) enregis-
trent les taux d’ozone les moins élevés.

Il faut noter que, sur ces placettes du
Mercantour, les altitudes sont relativement
élevées, oscillant entre 1650 m a 2390 m,
limite de la végétation arbustive. Pour
chaque site, les niveaux moyens sont tres
proches et évoluent avec un méme profil.

Typologie des stations d'altitude

Les stations d’altitude, se différencient des
autres stations, par des teneurs moyennes
plus élevées. Les concentrations mesurées
sont quasi constantes sur une période de 24
heures, tant en été qu’en hiver. Sachant
qu’en altitude la convection orographique
interdit la formation d’'une couche stable au
voisinage de la surface, la concentration en
ozone varie donc peu au cours de la journée,
et est représentative de 'atmospheére libre.

Il existe une typologie des stations d’alti-
tude pour l'ozone dont les caractéristiques
sont les suivantes (SICARD, 2006 ; SICARD et
al., 2009) :

— niveaux moyens annuels élevés,

— concentrations maximales la nuit,

— valeurs médianes annuelles élevées,

— nombre de dépassements du seuil jour-
nalier 65 ug/m® maximum (Directive
2002/3/CE),

— nombre de dépassements du seuil
horaire 180 ug/m?® minimum (Directive
2002/3/CE),

—distinction été/hiver peu marquée. Les
maxima horaires et les percentiles 98 ne pré-

sentent pas de distinction particuliere pour
ces deux sites (Cf. Tab. III).

Plusieurs explications sont possibles pour
montrer ces niveaux moyens élevés en ozone.

En altitude, I'air pur favorise le maintien
de l'ozone dont les niveaux moyens sont plus
forts qu'en agglomération. Si 'ozone est
“fabriqué” dans les vallées avec les gaz
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d’échappement et les rejets industriels, il
remonte a la faveur du phénomeéne d’inver-
sion des températures : le soleil réchauffant
d’abord les flancs supérieurs des montagnes,
si bien que, le matin, il fait plus froid en fond
de vallée qu’en altitude, ol 'ozone stagne
pour former des “couches réservoir”.

Les concentrations en ozone dépendent for-
tement de la dynamique de la couche limite
et de la production photochimique. A ces alti-
tudes, le rayonnement solaire est particulie-
rement efficace. De plus, la hauteur de la
couche de mélange est maximale en journée
en altitude et induit une dilution et une
homogénéisation de l'ozone d’oli des concen-
trations moyennes plus faibles en journée.
Puis, la hauteur de la couche de mélange
diminue et provoque un confinement, d’out
des concentrations plus élevées la nuit.

Les sites en altitude sont moins influencés
par la destruction de l'ozone par les oxydes
d’azote. En effet, les concentrations en NOx,
émis principalement par les transports rou-
tiers, sont faibles en montagne. Par ailleurs,
il y a des émissions de COV biogéniques,
émis par la végétation, qui peuvent accroitre
la production d’ozone.

Les concentrations plus élevées la nuit,
peuvent s’expliquer par la chimie de nuit du
radical NOs-. De nuit, la concentration en
radicaux OH- décroit rapidement et la chi-
mie en phase gazeuse est régie via le radical
NOs-. La chimie de I'isopréne et des monoter-
peénes, composés émis par les feuillus, avec le
radical NOs-, engendre la formation d’ozone
la nuit. Dans les stations d’altitude, il peut y
avoir des concentrations élevées en isopréne
de nuit par remontée des masses d’air et
donc formation d’ozone.

La dégradation de I'acétone, présent en
quantité importante de jour comme de nuit
en zone rurale, engendre la formation de
radicaux OH- et HO2:. Or, ces radicaux font
partie du principal cycle de production
d’ozone troposphérique (FOLKINS et al., 2000).
La constante de vitesse globale de dégrada-
tion de l'acétone augmente avec l'altitude,
alors que la constante de disparition de I'acé-
tone par réaction avec OH- diminue. Ceci
pouvant expliquer les concentrations plus
importantes dans les stations d’altitude, de
jour comme de nuit.

I1 est vraisemblable qu’une partie de
I'ozone provienne de la stratosphére par
intrusion au sein de la troposphere.
Approximativement 10% de I'ozone tropo-
sphérique a une origine stratosphérique
(Fusco et LocaN, 2003). L’ozone d’origine

Adréchas
Concentration moyenne (ppb) 39,9+2,0 440+ 3,3
Percentile 25 (ppb) 323+1,1 370+25
Médiane (ppb) 39,0+ 1,8 42,9+2,8
Percentile 98 (ppb) 65,5+5,7 68,2 +8,4
Maximum horaire (ppb) 83,7+ 14,7 86,1+ 13,0
Nombre de valeurs horaires > 180 pg.m? 2,3+4,0 9,7+ 16,7
Nombre de valeurs journaliéres > 65 pg.m? 277,3+4,0 311,7+ 40,4
AOT 40 végétation (ppb.h) 13298+ 7188 14930 + 10423
AOQT 40 forét (ppb.h) 24114 £ 8482 27530 + 13677

stratosphérique représente 18% des teneurs
mesurées dans les stations européennes.
Dans les stations d’altitude les échanges
entre la haute troposphere et la basse strato-
spheére sont cruciaux.

L’effet de Feehn : ce phénomeéne engendre
une légere augmentation de 'ozone en été
dans les vallées alpines (STEINBACHER ef al.,
2004). La région de Milan et de la vallée du
P6 sont des régions densément peuplées et
fortement industrialisées caractérisées par
des concentrations en polluants anthro-
piques et ozone des plus élevées en Europe
(PREVOT et al., 1997). En été, I'air circule de
la vallée du P6 vers les Alpes. Ceci peut
expliquer les fortes teneurs en ozone rencon-
trées dans les deux stations d’altitude
alpines et provenant de la région de la vallée
du Po6 par l'effet de Foehn.

Mouvement des masses d’air

Le domaine d’étude est constitué d’un
maillage horizontal d’environ
70 km X 120 km dont la taille de maille est
fixée 4 2 km. Une résolution aussi fine est
rendue nécessaire par I'escarpement de la
zone d’étude. Il s’étend entre Le Muy a
Pouest et Menton a l'est, et entre Le Trayas
au sud et Saint Dalmas le Selvage au nord,
dans la vallée de la Tinée. Ce domaine
contient les vallées menant au Parc national
du Mercantour (vallées du Var, de la
Vésubie, de la Gordolasque, de la Tinée et du
Cians). Les émissions des cing grandes
sources industrielles ont été considérées
dans le modeéle CALPUFF en tant que sources
ponctuelles. Les autres émissions (transports
routier et non routier, résidentiel) ont été
modélisées a l'aide de sources volumiques
réparties sur la grille météorologique. Les
émissions ont donc été considérées comme
émises au niveau du sol.

Tab. lll :

Caractéristiques (Directive
2002/3/CE) des stations
d'altitude (Cians et
Adréchas) pour I'ozone
sur la période 2006-2008.
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Fig. 5a-b:

Dispersion des oxydes
d'azote a 7h et 12h GMT
dans les Alpes Maritimes.

Fig.5¢d:

Dispersion des oxydes
d'azote a 18h et Oh GMT
dans les Alpes Maritimes.

Les sorties horaires du modele de disper-
sion CALPUFF ont été cartographiées pour
I'ensemble des pas de temps constituant la
période de simulation. Les figures 5 repré-
sentent, la dispersion des oxydes d’azote a
quatre moments-clefs de la journée : 7Th, 12h,
18h et Oh (GMT) pour la journée du 3 aofit
2007. On peut constater que, dans des condi-
tions météorologiques non perturbées, le
panache des unités urbaines, de Nice et de
Cannes-Grasse-Antibes, balaye l'arriére-
pays au gré des vents de vallées. A partir de
7h GMT, le développement d’activités sur la
zone littorale entraine la production de pol-
luants primaires. Dans la matinée, I'installa-
tion de brises de mer favorise alors le dépla-
cement des masses d’air par les différentes
vallées vers le Moyen-Pays pour ensuite
atteindre les crétes du Mercantour. Ce trans-
port des précurseurs favorise la formation
d’ozone dans l'arriére-pays et son transport
vers le Mercantour. Enfin, les oxydes d’azote

d

parcourent le chemin en sens inverse avec
I'apparition de brises de terre en fin de jour-
née.

La modélisation de la dispersion des NOx
a permis de mettre en évidence les apports
en provenance du littoral vers le Parc natio-
nal du Mercantour. Les apports liés aux
éventuelles accumulations de polluants au
large et au transport a grande échelle n’ont
pas été pris en compte (polluants sortant du
domaine de calcul).

Déficit foliaire et symptémes
spécifiques d’ozone
Déficit foliaire

Les résultats moyens de déficit foliaire sont
indiqués, pour chaque placette, dans le
Tableau I. Entre 2006 et 2008, peu de variations

ont été enregistrées : le déficit foliaire est resté
stable pour la majorité des placettes.
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Symptémes spécifiques d’ozone 35
L’analyse en surface des dégéts spécifiques 30
de 'ozone montre que les aiguilles, la
deuxiéme année, présentent systématique- 25 —
ment plus de dommages que celles de la pre-
miere année (Cf. Fig. 6). Taches 20 — [@ce1
'Le‘s sympt,orne,s sont inexistants suf les chlor;;t/:)c;ues 15 ] || [mc+2
aiguilles de 'année en cours. Les symptomes
notés sur les aiguilles de deux ans en 2008 10 - ||
sont la somme de ceux déja repérés en 2007
et de ceux nouvellement apparus en 2008. 5 | ||
Les coniferes sont caractérisés par des
petites taches chlorotiques diffuses évoluant 0 i i
en plages jaunies. Entre 2006 et 2008, il 2006 2007 2008
existe tres peu de différence d’endommage-
ment lié a 'ozone : la moyenne des pourcen-
tages d’atteinte est stable, aussi bien pour
les aiguilles 4gées d'un an que pour celles
agées de deux ans. 50
L’analyse des dégits en fonction de la 45 —
situation topographique des placettes (selon o 40 ‘2:12 Al
qu’elles sont situées sur des crétes ou en fond % 35 /___,.—-—""""ff
de vallon) indique, systématiquement, que 2 P e
les zones de crétes sont plus touchées par les E 2 P ;
dommages foliaires. La méme tendance est W= __’________,:_--—'
visible, que ce soit pour les aiguilles agées &E 15 _?A__’_,.—-r— -
d’'un ou de deux ans. Nous pouvons observer 2 107
que les dégats foliaires observés sont d’au- °
tant plus importants que les niveaux d’ozone TR g 8 2 02 2 2 2 2 9§ oo w 8
augmentent. Les coefficients de corrélation § ¥ & ©o o £ = B B < o« 8 g
entre symptomes spécifiques et concentra- 5 8 B B B E‘ § ﬁ ﬁ 3; % 2 é
tion en ozone sont trés représentatifs. Les s 2 ° T =z 4 %2 3 £ £ § 3
plus fortes concentrations en ozone, ainsi =01 g 2 & - & 2 % % & 3
que les plus forts endommagements foliaires, £ 3 e 8
sont observées au niveau des zones de crétes Placstts et Concentration moyenne an azone (pph)
(Cf. Fig. 7 et 8).
40
R? = 10,8271
_ 3 e
. * + _'_,,/
De haut en. bas : ? a0 0;; — —
Fig. 6: g R =049
Pourcentage de surface foliaire affectée par des E I T N ¢
symptémes d'ozone pour des aiguilles d’un et deux 5 - /__,__'_———':'—'— -
ans de pins cembro, en 2006, 2007 et 2008. 8 15 4.7‘!(3;9—— . +
210
Fig.7: 5
Evolution en 2006 de I'endommagement spécifique a 0 ‘ . . . . . . . . . . ,

I'ozone en fonction des niveaux croissants de concen-
tration d’ozone, par placette et par année d'aiguille.

Fig. 8:

Evolution en 2008 de I'endommagement spécifique a
I'ozone en fonction des niveaux croissants de concen-
tration d’ozone, par placette et par année d'aiguille.

Parking PhM - 31
Germas - 35
“Yacherie du Collet - 35
Port d'ingolf 3 - 40
Port dingolf1 - 40
Port d'lngolf 2 - 40
La Lausetts - 42
Sous le Col Salése - 45
Col de Salésze - 45
“Yalmasque 1 - 46
Yalmasque 2 - 46
Route Lombarde - 49
Col de la Lombarde - 49

Placette et Concentration moyenne en ozone (pph)
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7 - Mottling : marbrures

a contour diffus

Confirmation des symptémes
d‘ozone au moyen

des chambres de fumigation
et d’analyses microscopiques

Dix petits arbres ont été retirés du Col de
Salese et envoyés au CEAM en Espagne
pour effectuer des tests de fumigation en
chambre a ciel ouvert, afin de déterminer si
les symptomes observés sur le terrain
étaient liés a l'ozone (Cf. Fig. 9). Des
aiguilles de pins cembro 4gées d’'un an ont
été soumises a de forts niveaux d’ozone,
entrainant leur jaunissement, relatif a la
destruction de la chlorophylle.

L’ozone a causé des modifications impor-
tantes dans les aiguilles de Pinus cembra.
Des modifications ont été d’abord observées
dans les cellules du mésophylle, alors que les
cuticules, I’épiderme et les stomates
n’étaient pas affectés. Les cellules des
feuilles de controle (Cf. Fig. 9 A, C), non sou-
mises au traitement, sont restées bien rem-
plies avec de rares espaces intercellulaires.
Les cellules renfermaient de grandes
vacuoles contenant des tanins, se colorant
intensément avec la safranine (Cf. Fig. 9 A).
En revanche, les cellules des aiguilles “fumi-
gées” ont été distribuées plus irréguliere-
ment dans le mésophylle. Dans les échan-
tillons les plus touchés, de nombreuses
cellules ont été écrasées avec une augmenta-
tion évidente des espaces intercellulaires (Cf.
Fig. 9B, D).

Avant le collapse, le contenu vacuolaire a
été moins intensément coloré que dans les
aiguilles de controle, indiquant 1’altération
ou la diminution des tannins accumulés. Le
tonoplaste a également été perturbé, le
contenu vacuolaire se vidant dans le cyto-
plasme. En réaction au traitement a l'ozone,
les parois cellulaires ont été altérées, et les
cellules ont adopté une forme plus arrondie,
en particulier celles en contact avec les
espaces intercellulaires (Cf. Fig. 9 B). Dans
les aiguilles les plus affectées, les parois cel-
lulaires ont dégénéré et sont devenues plus
irrégulieres ; une réduction de la turgescence
des cellules a été notée (Cf. Fig. 9 D). Une
substance indéterminée a été parfois accu-
mulée dans 'endoderme (Cf. Fig. 9 B), cette
derniére n’a jamais été observée dans les
aiguilles de controle.

Enfin, certains changements ont été obser-
vés dans le phloeme. La forme des cellules
est devenue plus irréguliere, les parois cellu-
laires moins arrondies et plus aplaties (Cf.

Fig. 9 F), par rapport aux aiguilles qui ont
poussé en atmospheére filtrée (Cf. Fig. 9 E).
En outre, les tubes criblés du phloéme ont
été partiellement remplis par une substance
(Cf. Fig. 9 F), tres probablement de la cal-
lose, qui pourrait contrarier la fonction nor-
male du phloéme.

Conclusion

La premiere approche des mouvements de
masses d’air par modélisation (ACRI-ST) a
permis de montrer que, dans les Alpes-
Maritimes, il y a bien une influence des prin-
cipales sources de pollution de la cote nigoise
sur l'arriere-pays. Les brises thermiques de
mer et les vents de vallée aménent sur le
Mercantour, pendant la journée, les
panaches de pollution formés au niveau des
agglomérations de la cote d’Azur. Durant ce
transport, les polluants primaires (oxydes
d’azote, composés organiques volatils) subis-
sent des réactions photochimiques produi-
sant de l'ozone qui s’accumule en altitude
dans des couches réservoirs. Ainsi, 'ozone
produit a partir des précurseurs, émis au
niveau des agglomérations du littoral, mais
également I'ozone issu du transport longue
distance et passant au niveau de la cote
d’azur est transporté vers l'arriére-pays et
les cimes du Mercantour.

Les stations d’altitude, ainsi que les crétes,
sont exposées a des concentrations élevées
en ozone et les dégats, causés par ce polluant
sur les arbres et les végétaux, sont consé-
quents. Les interprétations statistiques, sur
le pin cembro, ont montré de bonnes corréla-
tions entre I'intensité du mottling " et les
concentrations élevées mesurées par I'en-
semble des capteurs disposés dans le
Mercantour.

Les observations macroscopiques ont indi-
qué clairement l'existence de symptomes
spécifiques attribuables a I'ozone. Les taches
chlorotiques ont été plus nettes sur les
aiguilles les plus agées et les plus exposées a
la lumiere. Le mottling jaune-vert y était
bien marqué. Les mémes aiguilles agées d'un
an en 2006, puis de deux ans en 2007, ont
montré 'évolution croissante de leurs dégats
spécifiques. Les symptomes observés la
deuxiéme année ont bien constitué le cumul
de ceux notés en 2006 et de ceux nouvelle-
ment apparus en 2007. Il en est de méme
pour les aiguilles qui ont été observées en
2008.
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Air filtré (contrdle) Air enrichi en ozone
™ [ ,

Effets anatomiques de I'ozone sur des aiguilles de pins cembro agées d'un an (A, C, E, aiguilles de plantes ayant
poussé dans des chambres a air filtré ; B, D, F, aiguilles de plantes ayant poussé dans un air enrichi en ozone).

A) Détail d'une aiguille “controle”, avec de faibles espaces intercellulaires (i.e.) et un contenu sombre dans les
vacuoles.

B) Détail d'une aiguille “fumigée” ; I'espace intercellulaire (i.e.) est nettement plus important en comparaison avec
la figure 9 A et un dépot est présent dans I'endoderme (fleche).

C) Partie des tissus sains du mésophylle de plantes de controle : méme en dessous du stomate (e), les cellules sont
remplies, les vacuoles (v) sont foncées et les parois cellulaires sont intactes.

D) Apres exposition a I'ozone, les cellules du mésophylle se désagrégent laissant de larges espaces intercellulaires,
les parois cellulaires (w) s'altérent, les cellules collapsent et le contenu des vacuoles devient moins dense.

E) Détail du faisceau vasculaire d'une aiguille “contréle” ; les cellules du phloéme (fléches) sont rarement remplies
de dépots.

F) En comparaison avec E, le faisceau vasculaire d'une aiguille “fumigée” montre un intense dép6t de substance
au niveau du phloéme (fleches) et de nombreuses cellules collapsées.

Echelle =25 um.
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DALSTEIN et al. (2002) ont étudié, en micro-
scopie, des échantillons d’aiguilles de pin
cembro recueillies sur le terrain d’'une région
ol les niveaux d’ozone sont relativement éle-
vés, et a conclu que ce polluant secondaire
était probablement un cofacteur produisant
des altérations anatomiques observées dans
les aiguilles. IIs ont signalé une dégradation
partielle de la chlorophylle, ce qui est compa-
tible avec le jaunissement des aiguilles
anciennes observées dans les chambres de
fumigation dans la présente étude. A la suite
de I'exposition a I'ozone, la photosynthése est
souvent réduite (REICH et AMUDSON, 1985).
De méme, chez certaines espéces, il est
observé une diminution de la teneur en chlo-
rophylle (PLEVEL et al., 1994 ; SAITANIS et al.,
2001). L’ozone affecte principalement les
chloroplastes avec des changements dans
leur taille et leur réduction en nombre, des
modifications de la structure des thylacoides
et l'accumulation de plastoglobules
(SUTTINEN et al. 1990, PAAKKONEN et al. 1995,
MIKKELSEN et HEIDE-JORGENSEN, 1996). Une
nécrose partielle des tissus a également été
observée par DALSTEIN et al. (2002), telle que
publié dans la présente étude. Cependant,
dans l'expérience de fumigation, I'atteinte
des aiguilles a été plus sévere, avec une
quantité importante de cellules collapsées
produisant finalement de grands espaces
intercellulaires.

Dans les échantillons recueillis sur le ter-
rain, DALSTEIN et al. (2002) ont observé des
changements dans 'accumulation des tanins
entre les vacuoles des aiguilles symptoma-
tiques et celles des aiguilles de la station de
controle. Dans les aiguilles de 'année, 'accu-
mulation de tanins augmente dans les
vacuoles des aiguilles symptomatiques par
rapport aux aiguilles asymptomatiques, tan-
dis que ces composés sont en diminution
dans les aiguilles plus 4gées. Nos résultats,
basés également sur les observations des
aiguilles 4gées d'un an, sont conformes avec
ceux-ci : dans les aiguilles exposées a I'ozone,
la coloration des vacuoles était moins
intense, indiquant la modification ou la dimi-
nution des tannins accumulés. Au stade sui-
vant, le tonoplaste était perturbé, et le
contenu vacuolaire a été mélangé avec le
cytoplasme.

En complément de 'étude de DALSTEIN et
al. (2002), des effets au niveau du phloéme
ont été détectés dans I'expérience de fumiga-
tion. La forme des cellules du phloeme dans
les aiguilles exposées a I'ozone est moins
arrondie, plus irréguliére et comprimée. Une

substance dense, probablement de la callose,
a été déposée dans les tubes criblés du
phloéme. Des dépots similaires ont été signa-
lées précédemment, par exemple pour le pis-
tachier lentisque dans une expérience en
chambre a ciel ouvert (REIG-ARMINANA et al.,
2004), et il est probable qu’une telle accumu-
lation nuise au bon fonctionnement du
phloéme. Toutefois, des modifications dans le
phloéme semblent représenter un stade
avancé des altérations causées par l'ozone. 11
faut garder a I'esprit que, contrairement aux
plantes bien arrosées soumises a des concen-
trations en ozone relativement élevées dans
les chambres de fumigation, les arbres étu-
diés par DALSTEIN (2002) ont connu une dis-
ponibilité en eau limitée en été, ce qui peut
provoquer la fermeture des stomates, rédui-
sant par conséquent I'absorption d’ozone par
les plantes et ainsi limiter ses effets. Par
conséquent, la dose efficace prise par ces
arbres sur le terrain ne serait pas assez éle-
vée pour induire des effets sur le phloeme.

En conclusion, les modifications observées
dans les aiguilles de pins cembro “fumigées”
en ozone ont été partiellement compatibles
avec les observations sur le matériel de ter-
rain recueilli précédemment et dans les
études présentées par DALSTEIN et al. (2002).
En particulier, les “controles” et les études
sur le terrain sont similaires : la destruction
de la chlorophylle, la réduction ou l'altéra-
tion de 'accumulation de tanin dans les
vacuoles des aiguilles plus agées et la pré-
sence de zones nécrotiques.

Les effets observés dans I'expérience en
chambre de fumigation semblent représenter
un niveau plus sévere de dommages causés
par l'ozone, étant donné la quantité de cel-
lules écrasées, la destruction des tissus du
mésophylle et la présence de changements
dans le phloeme (ce dernier n’a pas été
observé sur le terrain). Les altérations ana-
tomiques rapportées par DALSTEIN et al.
(2002) semblent refléter un impact plus fai-
ble de I'ozone par rapport a I'expérience de
fumigation, peut-étre en relation avec les
conditions d’humidité de celle-ci (systeme
d’irrigation deux fois par jour).

Notre étude a montré que les polluants
gazeux, tels que I'ozone, sont impliqués dans
les 1ésions visibles et microscopiques des
aiguilles, mais le dépérissement du pin cem-
bro dans le Mercantour peut aussi étre lié a
plusieurs facteurs interreliés, notamment les
conditions climatiques et les sols.

[]
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En région méditerranéenne, dans le Sud-Est de la France, de fortes concentrations en ozone sont mesu-
rées depuis de nombreuses années et les valeurs d’AOT 40 dépassent régulierement les seuils euro-
péens de protection de la végétation et de la forét. Parallelement, des symptémes d'ozone spécifiques
(mottling) ont été observés sur les aiguilles des coniféres, en particulier sur I'arolle (Pinus cembra) entre
2006 et 2008. Une corrélation entre les atteintes spécifiques sur les aiguilles dgées d'un et deux ans et
les concentrations en ozone a été mise en évidence. Certains échantillons foliaires, reproduits en cham-
bre de fumigation, ont été soumis a une analyse microscopique pour évaluer I'impact de I'ozone au
niveau cellulaire. Une étude de dispersion des oxydes d'azote a été réalisée dans le département des
Alpes-Maritimes afin d’expliquer I'origine de I'ozone mesurée en altitude.

Mots clés: Arolle, AOT, taches chlorotiques, microscopie, ozone et modélisation.

Damage to forests and ozone pollution in nature reserves: the case of the Arolla pine (P. cembra)
in S.-E. France

In the south-eastern French Mediterranean region, high ozone concentrations have been recorded for
many years and AOT 40 (average over threshold) values have been well above European target values
for the protection of vegetation and forests. At the same time, combined and specific symptoms such
as chlorotic mottles (stipples) were detected on tree foliage, in particular on Arolla pines (Pinus cembra)
between 2006 and 2008. A correlation was found between the stipples on one- and two-year-old
needles and ozone concentrations. Some leaf samples with visible symptoms, reproduced in Open Top
Chambers, were analysed under the microscope to evaluate the ozone impact on the cells. A dispersal
study for nitrogen oxides has been carried out in the Alpes-Maritimes département in order to
determine the origin of the ozone measured at altitude.

Key words: Arolla pines, AOT, chlorotic mottle, microscopy, ozone and modeling.

Danni forestali e inquinamento all’'ozono nelle riserve naturali : il caso del pino cembro nel
sud-est della Francia

In regione mediterranea, nel sud-est della Francia, forti concentrazioni in ozono sono misurate da
numerosi anni e i valori AOT 40 superano regolarmente le soglie europee di protezione della vegeta-
zione e della foresta. Parallelamente, i sintomi di ozono specifico (mottling) sono stati osservati sugli
aghi dei coniferi, in particolare sul pino cembro (Pinus cembra) tra il 2006 e il 2008. Una correlazione
tra i danni specifici sugli aghi anziani di uno o due anni e le concentrazioni in ozono é stata messa in
evidenza. Certi campioni fogliari, riprodotti in camera di fumigazione, sono stati sottomessi a un’analisi
microscopica per valutare I'impatto dell’'ozono al livello cellulare. Uno studio di dispersione degli ossidi
di azoto e stato realizzato nel dipartimento delle Alpi marittime allo scopo di spiegare I'origine
dell’'ozono misurato in altitudine.

Parole chiavi : pino cembro, AOT, macchie clorotiche, ozono e modellizzazione.
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