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INTRODUCTION

Evaluer, comprendre et prévoir l'impact d’un rejet accidentel ou chronique de polluant sous forme
d’aérosol dans les écosystémes représentent un enjeu majeur dans l'optique de la gestion des
risques au sein des sociétés. Une fois rejetées, les particules atmosphériques peuvent se déposer
selon deux voies. Soit par dépot humide, les particules sont déposées avec les gouttes lors des
précipitations, par captation des particules au sein d’un nuage (ou « rainout ») et par rabattement
par les gouttes de pluie sous le nuage (ou « washout », Seinfeld and Pandis (1998)). Soit par dépot
sec, les particules proches de la surface se déposent selon différents mécanismes physiques en
’absence de précipitations. Afin de réduire les incertitudes sur les prédictions des transferts de ces
aérosols par les modeles, les mécanismes de dépot des particules submicroniques (ou particules
fines < 2 um) doivent étre quantifiés pour différents environnements. Une fois déposés ces aérosols
peuvent étre remis en suspension sous l'effet du vent. Un tel phénoméne est soupconné autour de
la centrale de Fukushima. En effet, une contamination des sols a certains endroits ne peut étre
expliquée uniquement par les phénoménes de dépot (sec et humide). La thése, intitulée
"Quantification des vitesses de dépot par temps sec et documentation des processus d’émission des
aérosols sur couvert naturel : du nanomeétre au micron”, s’inscrit dans le contexte de la
radioprotection de ’Homme et de U’environnement. L’estimation du devenir d’une contamination
par les aérosols au sein d’un couvert végétal et de son transfert éventuel vers les espéces est
largement conditionnée par la bonne prévision des flux de dépot et des processus de remise en

suspension.

Les flux verticaux par temps sec sont caractérisés par la vitesse de transfert vertical, qui est le
rapport entre le flux de particules et la concentration atmosphérique de l'aérosol au voisinage de la
surface. Lorsque cette vitesse est positive, c‘est une vitesse de dépot sec (Vy en m.s”) et
inversement, lorsqu’elle est négative, c’est une vitesse d’émission. Cette vitesse de dépot dépend
de nombreux parameétres, a savoir : la topographie du terrain, le substrat, les conditions
micrométéorologiques (turbulence), les caractéristiques des aérosols (granulométrie), ou les

champs externes (gravité).

Le manque de données de vitesse de dépot sec des particules submicroniques, suffisamment
renseignées principalement en termes de granulométrie et de micrométéorologie, entraine des
incertitudes sur les différents modeéles de calcul de vitesse de dépot existants. Par exemple, pour
une méme taille d’aérosols, il y a jusqu'a deux ordres de grandeur d’écart entre les modéles de
Slinn (1982) et Zhang et al. (2001) qui sont couramment utilisés dans les études d’impact des
polluants atmosphériques (Petroff et al., 2008). De plus, il n’y a aucune donnée in situ pour les
particules inférieures a 10 nm, particules qui se forment par nucléation (réaction gaz/particules) et

(**1, "). Le phénoméne de dépdt nécessite

qui concernent certains radionucléides comme 'iode
une approche in situ pour prendre en compte les parameétres turbulents difficilement reproductibles

en laboratoire comme le flux de chaleur sensible.
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Aprés leur dépot, ces radionucléides peuvent étre remis en suspension sous ’effet de la contrainte
soumise par le vent sur le couvert. Les processus de remise en suspension des aérosols, est
caractérisés par la vitesse de transfert vertical (m.s”') mais également par le coefficient de remise
en suspension (K, en m’) qui est le rapport entre la concentration atmosphérique et la
concentration surfacique de particules. La remise en suspension concerne ’ensemble des particules
présentent sur le couvert qu’elles soient inertes ou vivantes (champignons, bactéries, levures...).
Contrairement aux particules inertes, ces particules vivantes peuvent assimiler et concentrer les
radionucléides et sont parfois utilisées lors de la décontamination de terrains pollués. Cependant, il
y a trés peu de données concernant la remise en suspension des microorganismes et des bactéries
en particulier. Des incertitudes rémanentes de 2 a 3 ordres de grandeurs sur les coefficients de
remise en suspension existent. De plus, les flux d’émission de bioaérosols, ont été trés peu
étudiés et seul deux études ont pu étre répertoriées (Lighthart & Shaffer, 1994; Lindemann et al.,
1982).

Notre travail a consisté a mettre au point, a utiliser et a quantifier la vitesse de dépot sec des
aérosols au-dessus d’un couvert prairial pour une gamme granulométrique allant du nanomeétre au
micrometre, puis a identifier et quantifier les parameétres influencant le dépot. Ainsi trois méthodes
en fonction des particules ont été utilisées et mise en ceuvre lors de quatre campagnes

expérimentales. Les méthodes utilisées sont :
e Méthode du gradient pour la fraction libre des descendants du ?Rn (Particules de 1,5 nm) ;
e Méthode des corrélations turbulentes pour ’aérosol atmosphérique :

o via un couplage de deux Compteur a Noyaux Condensation (CNC 3786/3788 et CNC

3788 avec une grille de diffusion, TSI Inc.) (particules de 6 nm) ;

o via un Electrical Low Pressure Impactor (ELPI, Dekati Inc.) (particules de 14 nm a

Tym) ;
e Méthode de dépot direct de particules de fluorescéine (particules de 0,6 pm).

Concernant U’étude des processus de remise en suspension des bioaérosols de type bactérie, la
méthode du gradient sera également utilisée avec ’utilisation de bioimpacteur Andersen 1 étage,
suivi d’un comptage des Unités Formant une Colonie (UFC) pour la quantification des concentrations

en bioaérosols de type bactérie.

Le Chapitre 1 dresse dans une premiére partie, une revue des connaissances sur le dépot sec des
aérosols en milieu rural, les concepts théoriques et expérimentaux de base. Des notions de
turbulence se focalisant sur la structure de l'atmosphére sont d’abord abordées, suivies de
généralités sur la physique des aérosols et sur les différents processus de dépot. Les principaux
modéles opérationnels existants sont ensuite décris. Puis, une revue des méthodes de mesures de la
vitesse de dépot des aérosols et de leurs résultats a permis de sélectionner la méthode la plus

adaptée a notre problématique. Dans une deuxiéme partie, une revue des connaissances sur la
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remise en suspension ainsi que des valeurs de coefficient de remise en suspension a été effectuée.
Les principaux modeéles opérationnels de remise en suspension ont été étudiés. Pour finir, les
techniques de mesure in situ de concentration et de flux de bioaérosols de type bactérie ont été

abordées.

Le Chapitre 2 traite, dans une premiére partie, des 3 méthodes de mesure développées dans cette
étude pour accéder aux vitesses de dépot sec des aérosols. Les bases de chagque méthode, ainsi que
les appareils de mesures utilisés y sont d’abord abordés. Une deuxiéme partie a ensuite permis de
présenter les méthode utilisées pour documenter les processus de mise en suspensions des

bioaérosols de type bactérie.

Le Chapitre 3 détaille 'application in situ des méthodes décrites. Le site expérimental y est tout
d’abord décrit ainsi que les données météorologiques et les principaux parameétres
micrométéotologiques rencontrés durant les 4 campagnes expérimentales. Dans un deuxiéme temps
l’évolution des vitesses de dépot sec obtenues avec les différentes techniques de mesure et

[’évolution des vitesses de transfert vertical des bioaérosols de type bactéries sont présentées.

Enfin le Chapitre 4 identifie et quantifie les principaux paramétres influencant le dépot a savoir les
parameétres micrométéorologiques, le type de couvert et la taille des particules. La premiére partie
est dédiée a Uorigine des flux d’émission observés durant les expérimentations. La seconde partie a
permis d’évaluer, a partir des résultats issus des quatre campagnes de mesure présentées au
Chapitre Ill, 'impact de la turbulence sur le dépot dans un premier temps, qui a permis d’aboutir a
une paramétrisation de la vitesse de dépot divisée par la vitesse de frottement du vent en fonction
de linverse de la longueur de Monin-Obukhov. Dans un deuxiéme temps, l'impact de la
granulométrie des aérosols a été étudié et a permis d’obtenir deux courbes d’évolution de vitesse
de dépot sec en fonction des particules pour des conditions neutres et stables et pour des
conditions instables. Dans une deuxiéme partie, Uinfluence des principaux paramétres
micrométéorologique sur la mise ou remise en suspension des bioaérosols de type bactérie a été
étudiée. Puis une méthode permettant de quantifier la granulométrie des bactéries dans

’atmospheére a été présentée et discutée.

A la fin de ce document, les conclusions générales que cette étude a permis d’obtenir sont
exposées. Des perspectives sont ensuite entrevues, tant au niveau des voies d’amélioration des
méthodes qu’au niveau des programmes expérimentaux qu’il serait souhaitable de conduire dans

’optique d’un meilleur calage des modéles.
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1 CHAPITRE 1 : REVUE DES CONNAISSANCES SUR LE DEPOT PAR
TEMPS SEC ET L’EMISSION DES AEROSOLS A PARTIR DES
COUVERTS NATURELS

Dans ’atmospheére, les polluants (radioactif, chimique) sont présents sous forme gazeuse et sous
forme particulaire (aérosol). Par définition, un aérosol est une suspension de particules solides ou
liquides, dans un gaz, pour lesquelles la vitesse de chute est négligeable (Renoux & Boulaud, 1998).
Les aérosols atmosphériques sont d’origine naturelle (volcanisme, embrun marins, bioaérosols...) ou
issus des activités humaines (industrie, trafic routier, maritime et aérien, chauffage domestique...).
Les caractéristiques physiques et chimiques de ces aérosols sont directement liées a leurs sources.
Ces aérosols, une fois émis, vont pouvoir se disperser (transfert, diffusion) dans l’atmosphére.
Cependant, outre la dispersion atmosphérique proprement dite, un panache d’effluent renfermant
des aérosols peut étre soumis a des processus tel que le dépot par temps humide (dépot humide), le
dépot par temps sec (dépot sec) et des transformations physico-chimiques. La prédominance du
dépot sec par rapport au dépot humide est évidement liée a la météorologie. Le dépot sec est
conditionné par la dynamique de la masse d’air et plus précisément par la turbulence
atmosphérique. Il convient alors de caractériser d’une part, les processus météorologiques et
d’autre part, les phénomeénes physiques liés a la nature des particules. Les particules présentes sur
les surfaces vont pouvoir étre mis en suspension principalement par des phénomeénes éoliens, en
lien avec les forces de cohésions de ces particules avec le couvert. Ce phénomeéne pourrait avoir

pour conséquence des transferts des polluants dont les processus sont pour l’instant mal expliqués.

Ce chapitre regroupe les concepts théoriques et expérimentaux de base servant pour ce travail de
thése. Dans un premier temps, des notions de turbulence se focalisant sur la structure de
’atmosphére sont d’abord abordées, suivies de généralités sur la physique des aérosols et sur les
différents processus de dépot sec. Dans un second temps des généralités sur la mise en suspension
de particules depuis les surfaces naturelles sont exposées. Un focus est fait sur la mise en

suspension des microbes.
1.1 Généralités sur la turbulence atmosphérique

Les aérosols atmosphériques submicroniques peuvent étre porteurs de différents polluants
(hydrocarbures aromatiques polycycliques, métaux,...) et de radionucléides artificiels (**’Cs,'?*"l).
La mesure des flux de dépot passe par une analyse de la turbulence atmosphérique dans les basses
couches de l’atmosphére, cest-a-dire dans la troposphere. Il est rappelé dans les paragraphes
suivant les notions relatives a la turbulence, a la couche limite, a la couche de surface et la

stabilité atmosphérique.
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1.1.1 Turbulence atmosphérique

La turbulence est une notion permettant de comprendre les échanges verticaux d’énergie ou de
constituants, plus communément appelés flux turbulents. Qu’ils s’agissent d’émission ou de dépot,
les processus d’échange biosphére-atmosphére sont essentiellement contraints par le transport
turbulent. La turbulence peut étre décrite comme un ensemble de tourbillons de différentes tailles.
L’origine de la turbulence est multiple mais généralement liée a des forcages en surface comme le
réchauffement radiatif du sol (turbulence thermique), les cisaillements de vent créés par le
frottement de U’air sur la surface du sol, par le sillage d’obstacles ou par de forts gradients de vent
(turbulence mécanique). Suivant le postulat de Reynolds une variable atmosphérique ou scalaire X

peut étre décomposée en une valeur moyenne X et une fluctuation turbulente X’ :

X=X+X Equation 1.1

Les 3 composantes du vent (u, v, et w) et d’autres grandeurs scalaires telles que la température (T)
ou la concentration d’aérosols (c) peuvent étre décrites par ’Equation 1.1. Les outils statistiques

tels que la variance et la covariance permettent de quantifier la turbulence.

La variance sert a évaluer ’intensité de la turbulence :

Var(X") = X" Equation 1.2

Le calcul de covariance de deux variables est :

CoVar(XY) = X'Y’ Equation 1.3

Dans la partie consacrée a la caractérisation des échanges dans la couche de surface, les flux

turbulents seront calculés en déterminant leurs covariances.

Les principaux phénomeénes météorologiques prennent place dans la troposphére. La principale
spécificité de cette couche de l'atmosphére est d'avoir une frontiére physique, celle de la terre, et
étre directement influencée par la présence de la surface terrestre. Cette influence va générer des
tourbillons donc de la turbulence. La Figure 1.1 montre la représentation spectrale de ’énergie
associée aux mouvements horizontaux de ’atmosphére (Hoven, 1957). L’étendue du spectre est
considérable puisque la période des tourbillons porteurs d’énergie va de quelques secondes a
plusieurs jours. Toutefois, il existe deux pics d’énergie, le premier a environ 1 minute et le second
a environ 100 heures. Entre les deux, il y a une relative absence d’énergie des tourbillons ou "trou
d’énergie” de Uordre de U’heure. Ce spectre permet de considérer que les deux domaines

correspondent a des processus indépendants : les périodes de 30 minutes pour la turbulence et les
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périodes supérieures pour le cycle diurne et les processus météorologiques (Mestayer, 2007).

L’échelle de temps des calculs de moyennes des mesures de turbulence sera alors de U'ordre de

30 minutes.
‘T T i =SS T T T T T T R T
nF(n) .
°[" DépressionfAnticyclone
A ; .
Présence du sol
nF(n) il .

Jour/Nuit |

v
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| I

|
0
CYCLES/M 1072 0! 1 10 100 n 1000

HOURS 100 10 ] 0.1 0.01 0.001

Figure 1.1 : Représentation des différentes échelles de vent a 100 m d’altitudes selon Hoven
(1957) cité par De Moor (1996).

1.1.2 Couche limite atmosphérique et stabilité atmosphérique

L’influence de la surface terrestre est surtout perceptible dans la partie inférieure de la
troposphére que l'on dénomme “"couche limite atmosphérique” (CLA). Au sein de la CLA les échanges
surface-atmosphére comprennent les flux de quantité de mouvement, de chaleur et d’humidité
ainsi que les flux d’aérosols. Par exemple, sous l’action de la turbulence et des mouvements des
masses d’air, les substances émises dans la CLA sont progressivement dispersées verticalement et
horizontalement (Chen et al., 2001). La CLA peut varier de quelques centaines de métres a deux
kilométres de hauteur, en lien avec les cycles journaliers de réchauffement diurne et de
refroidissement nocturne de la surface terrestre, et aussi en lien avec la nature de la surface au sol
et de la topographie. La Figure 1.2 schématise U’évolution de ’altitude des différentes couches
d’air composant la CLA pendant 24 heures, on remarque notamment une couche stable nocturne
ainsi que Ualtitude de la couche de surface qui sera explicitée par la suite. Le développement de la
couche limite atmosphérique dépend de la stabilité atmosphérique. La stabilité atmosphérique est
un paramétre qui permet de définir U’état turbulent de ’atmosphére et donc sa capacité de
mélange. Trois cas de stabilité sont distingués et définis ci-dessous : le cas instable, le cas neutre et
le cas stable (Delmas et al., 2005).

Les conditions instables (ou convectives) sont observées principalement de jour en l’absence de
nuages (nébulosité faible) et par vent faible (moins de 2 m.s™"). La surface terrestre est plus chaude

que Uair la surplombant et le flux de chaleur associé est ascendant : la couche d’air proche du sol
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est entrainée par des mouvements convectifs (turbulence thermique). Le flux de chaleur devient la
principale source d’instabilité et les polluants sont mélangés suivant la verticale, sur toute la

hauteur de la couche limite.

Lorsque le vent augmente ainsi que la nébulosité, ’atmosphere est en condition neutre de stabilité.
La turbulence mécanique générée par le cisaillement entre le sol et le vent augmente alors
Uintensité des transferts. En s’opposant a la formation de courants de convection, la turbulence

mécanique a également pour effet de favoriser le transport horizontal (advection) des polluants.

Les cas stables se produisent lorsque les effets thermiques, prés du sol, conduisent a faire
disparaitre la turbulence. La turbulence résiduelle devient alors faible et les flux turbulents aussi.
Par exemple lors d’un épisode nocturne, le sol est plus frais que l’air, le gradient de température
s’inverse, ce qui limite le développement de la turbulence dynamique et les échanges verticaux.

Les polluants émis a la surface ont alors tendance a rester prés du sol (Affre, 1997).

Altitude (m)

At i lit Cou
Atmosphere libre nuags
Couche d’entZ(2ne ¢ Inversion 5 /z -g
nuageuse = rainemen §7
1 000 Gouche
Couche résiduelle
convective
mélangée
Couche
Couche limite stable (nocturne) mélangée
0y ~ Cotidhie de Stirface — mlee el sl shelabeiatle o710 T Tz e Gouchié de surf
Midi Coucher Minuit Lever Mic

du soleil du soleil

Temps (heures locales)

Figure 1.1: Couches d’air composant la couche de mélange (Stull 1988 cité par Delmas et al.
(2005).

La partie de la couche limite directement en contact avec le sol ou vont se disperser les polluants
en champ proche de la source est appelée couche de surface et représente environ 10 % de la

hauteur de la CLA mélangée (Panovsky, 1984), comme on peut le voir sur la Figure 1.2.

Dans la couche de surface, la turbulence ne dépend pas de chaque élément de rugosité mais d’une
rugosité globale. De plus les flux turbulents varient de moins de 10 % (Kotroni & Lagouvardos, 1994)
et sont considérés comme conservatifs (indépendants de la hauteur), on parle alors de couche a flux
constant. Cest-a-dire qu’il y a indépendance vis-a-vis de Llaltitude du flux de quantité de
mouvement, du flux de chaleur sensible (plus le flux radiatif d’enthalpie), du flux de vapeur d’eau

et de chaleur latente, et enfin du flux de scalaire passif.
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Deux sous-couches sont distinguées. La premiére, la couche de rugosité, est dynamiquement
influencée par des échelles de longueurs liées aux rugosités (Raupach, 1994). Elle s’étend du sol a
une altitude de 2 a 5 fois la hauteur des rugosités. La seconde couche est la couche inertielle, dans
laquelle les flux thermique, de quantité de mouvement ou de masse sont approximativement
constants.

Le profil vertical des composantes horizontales de vitesse du vent (Figure 1.3) est un bon indicateur
pour déterminer la profondeur de la couche de surface : le gradient de vitesse varie fortement dans

cette couche de I’atmosphére alors qu’au-dela il varie peu.

W
N

> U

X

Figure 1.3: Trois composantes de vitesses de vent.

En condition neutre, le profil vertical du vent horizontal suit une loi logarithmique qui dépend de la

rugosité de la surface :

@ =" (_d) S
ulz) = —-mn Zo Equation 1.4
Avec u(z) la vitesse horizontale du vent (m.s”), k la constante de Van Karman (0,4), z la hauteur de
mesure (m), d la hauteur de déplacement (m), z,la longueur de rugosité (m) et u* vitesse de

frottement du vent.

La vitesse du vent s’annule théoriquement a laltitude z = z, + d. En réalité, a proximité de la
surface, le profil de vitesse ne suit plus une loi logarithmique. Dans la couche de surface, les
grandeurs caractéristiques de la turbulence sont décrites par la théorie de similitude de (Monin &
Obukhov, 1954a). L’hypothése générale de cette théorie est que la variabilité de structure de la
couche de surface peut se traduire par une variation de |’échelle des phénomeénes. Les phénoménes
sont alors identiques s’ils peuvent étre représentés sous forme adimensionnelle. Les paramétres qui

caractérisent la couche de surface sont U'altitude Z , les flux au sol (conservatifs dans la couche de

surface, Stull 1988), le parametre de flottabilité Ti rapport g entre "accélération de la pesanteur
0

(m.s?) et la température de référence T, (K), et la masse volumique de lair (p,). Pour

IRSLI 26



adimensionner les grandeurs, on définit les échelles de vitesse, de température (ou de scalaire) et

de longueur :

o lavitesse de frottement du vent u* est obtenue grace a Equation 1.4, connaissant la vitesse
du vent a une hauteur donnée et au-dessus d’un couvert dont la rugosité est connue. Cette
échelle de vitesse, est directement reliée au flux de quantité de mouvement a la surface

et a la contrainte de cisaillement turbulent z,, avec :

N| =

1 P
u = (T_O)Z _ <Pa” W) —J—uw Equation 1.5
Pa Pa

ou u' et w' correspondent aux fluctuations turbulentes des composantes horizontales et verticales

du vecteur vitesse (Equation 1.1).
e L’échelle de température T*, caractérisant la production de turbulence par flottabilité, qui

est reliée au flux de chaleur sensible a la surface (H) :

T =——2

avec H = p,C,w'T’ Equation 1.6

PaCpu”
avec : C, : chaleur spécifique de l'air a pression constante ; T': fluctuation de température
(Equation 1.1).

On définit également deux échelles de longueur :
e z, la hauteur de mesure ;

e L, appelée longueur de Monin-Obukhov (m), qui établit une relation entre les processus
dynamiques, thermiques et de flottabilité, et est proportionnelle a la hauteur de la couche

de surface (Foken & Wichura, 1996). L s’exprime de la facon suivante :

L w? oy ,
- K(TiO)T* - x(TiO)W Equation 1.7

L est positive pour un flux de chaleur dirigé vers le bas correspondant a une stratification stable,

négative pour une atmosphére convective.

Pour H = 0 (cas neutre) L — . |L| représente l'épaisseur de la couche d'influence dynamique pres

de la surface ou les effets de la contrainte de cisaillement sont prépondérants.

Les effets de flottabilité sont dominants pour z > |L| : le rapport § = z/L est un paramétre mesurant
limportance relative des forces de flottabilité par rapport aux contraintes de cisaillement dans une

couche limite stratifiée (Mestayer, 2007).
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La Figure 1.4 représente la relation entre la Longueur de Monin-Obukhov et la longueur de rugosité
pour différentes classes de Pasquill (Golder, 1972). Pasquill distingue six classes de stabilité
atmosphérique, définies a partir de la mesure de la vitesse du vent a 10 m, de U’ensoleillement le
jour et de la nébulosité la nuit, la stabilité agissant a la fois sur la diffusion verticale et la diffusion
horizontale. Les six classes s’échelonnent entre les tres fortes et les trés faibles turbulences
atmosphériques : A trés instable, B modérément instable, C légérement instable, D neutre, E stable

et F trés stable.
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Figure 1.4 : Longueur de rugosité en fonction de I’inverse de la Longueur de Monin-Obukhov
pour différentes classes de Pasquill (Myrup and Ranzieri (1976) cité par Seinfeld and Pandis
(1998)).

Les parameétres de rugosité z, et d caractérisant la surface, dépendent de la taille h des éléments
rugueux et de leur arrangement géométrique. Pour la végétation, Shaw and Pereira (1982) ont
montré que z,/h et d/h dépendent de la répartition verticale des surfaces et de ’indice foliaire.
Dans la suite de l’étude sera pris arbitrairement z,/h = 0,1 et d/h = 0,75 (Raupach (1994); Stanhill
(1969) pour des prairies et des couverts agricoles). z, dépend de la nature du substrat et permet
d’établir plus précisément les bornes de 1/L définissant aussi le régime de stabilité atmosphérique

(Golder, 1972).

D’autres échelles peuvent étre définies lorsque d’autres scalaires (X) sont étudiés, comme dans

notre cas l’aérosol :
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Equation 1.8

D’aprés Monin and Obukhov (1954a), les flux adimensionnés sont des fonctions du paramétre ¢
(paramétre de stabilité souvent utilisé). Pour G < O ’atmosphére est instable, lorsque ¢ > 0
’atmosphére est stable. La neutralité est atteinte a § = 0. Les flux adimensionnés de la vitesse
horizontale du vent, de la température et de tout autre scalaire passif X (n’ayant pas de vitesse de

chute propre) s’écrivent de facon générale :

K(z — d) U ,
P (S) = 0 9s Equation 1.9
K(z — d)aT ,
Q) =—F3, Equation 1.10
_Kk(z—d)oC , ]
PO =—(F73, Equation 1.11

Les fonctions ¢ sont appelées fonctions flux-profils ; elles sont supposées universelles pour toutes
les couches de surface. Elles ont été établies et vérifiées empiriquement a partir d’un grand nombre
de mesures réalisées sur des surfaces planes et homogénes ; une revue en est présentée par (Dyer,

1974) reprise par Kaimal and Finnigan (1994).

Pour la suite de l’étude, il est nécessaire de définir les bornes de z/L permettant de distinguer les

cas instables, neutres et stables, et cela en fonction de la rugosité du sol caractérisée par z,.

Il est important d’introduire les grandeurs nécessaires a la compréhension des mécanismes de

dépots des aérosols submicroniques.
1.2 Généralité sur la physique des aérosols dans |I’atmosphére

1.2.1 Notions de diamétre des aérosols

Les aérosols peuvent avoir des formes diverses et variées allant de la forme sphérique a la forme
fractale. Les lois de la physique des aérosols sont souvent établies pour des particules supposées
sphériques (Bricard, 1977). Pour pouvoir généraliser a des particules non-sphériques, il est
commode de définir un diameétre équivalent a une sphére. Ainsi, dans cette étude, seul le diamétre
aérodynamique a été utilisé. Celui-ci concerne les particules non poreuses et correspond au
diamétre d’une sphére ayant la méme vitesse de sédimentation que la particule et une masse

volumique égale a 1000 kg.m.

1.2.2 Distribution de I’aérosol dans |I’atmosphére

Les aérosols généralement rencontrés dans lU’environnement sont composés de particules de

diamétres différents. Ils sont définis par leur distribution granulométrique, c’est-a-dire une
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distribution du nombre de particules (ou de leur surface, de leur volume, de leur masse) en fonction

de leur

diametre. Dans latmosphére, il est généralement distingué quatre classes ou modes

granulométriques : le mode de nucléation, le mode d’accumulation et le mode des grosses

particules.

Le mode "nucléation” correspond aux particules ultrafines avec a d, < 0,015 ym. Dans la
littérature, ce mode est parfois divisé en deux catégories de particules issues de deux
processus distincts (Kulmala et al., 2004) : les particules issues de la nucléation homogene
(conversion gaz/particules), parfois appelé mode de particules ultrafines (d, < 0,015 pm),
dont le temps de vie est tres court (quelques minutes a quelques heures), et les particules
de "Aitken” (0,015 < d, < 0,1 pm) produite par condensation et coagulation des particules

ultrafines ((Renoux & Boulaud, 1998), Figure 1.5) ;

le mode "accumulation” est celui des particules fines avec 0,1 um < d, < 2,5 um. Ce sont les
particules qui résident le plus longtemps dans l'atmosphére (Renoux & Boulaud, 1998) ou
elles peuvent rester entre une dizaines de jours et plusieurs semaines (Figure 1.6),
parcourir l'ensemble du globe et se déposer a plusieurs milliers de kilomeétres de leur point
d’émission initial. Ces particules peuvent provenir du grossissement de noyaux de

condensation ou de coagulation de particules du mode nucléation (Figure 1.7) ;

le mode des grosses particules est celui des particules grossieres avec 2,5 uym < d, < 100 um
(Figure 1.5). Les particules de ce mode sont générées mécaniquement par des mécanismes

tels que ’érosion éolienne ou la production d’embruns.
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Figure 1.5 : Les différents modes de ’aérosol atmosphérique (Colbeck, 2014).

La durée de vie des particules d'aérosols atmosphériques dépend de leur nature chimique, de leur
taille et de leur altitude. Comme on peut le déduire de la Figure 1.6, les particules plus petites sont
éliminées efficacement par coagulation et les grosses particules par sédimentation, tandis que les
particules de la gamme de taille de mode d'accumulation ne sont éliminées efficacement que par
dépot humide. Il en résulte des temps de résidence dans l’atmosphére différents pour chaque
gamme de taille de particules. D’une fagon plus générale, la durée de vie moyenne d’une particule
est d’environ 1 semaine (Renoux & Boulaud, 1998). Les différents processus de formation et de

disparition des particules atmosphériques sont résumés sur la Figure 1.7.
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Figure 1.7 : Formation de |’aérosol atmosphérique (Whitby and Sverdrup, 1980 cité dans
Renoux and Boulaud (1998).

1.2.3 Evolution des aérosols dans I’atmosphére

1.2.3.1 Nucléation

Le terme de nucléation (homogéne) ou conversion gaz/particules signifie quiil y a formation de

petites gouttes de liquide thermodynamiquement stable a partir de gaz. En effet, ce phénoméne

apparait lorsqu’un grand nombre de molécules s'entrechoquent sous l'effet de l'agitation thermique.
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Si une goutte est trop petite, les forces de cohésion sont insuffisantes pour la maintenir. Ce sont les

gouttes au-dela d'une taille critique qui apparaissent.

La nucléation est définie comme la formation d’embryons multi-moléculaires représentant la
création d’une nouvelle phase a travers la transformation vapeur phase condensée. La formation
des embryons est obtenue par collisions et réarrangements aléatoires d’atomes ou de molécules de
gaz. A ce processus est associée une barriere d’énergie libre AG qui nécessite d’étre surmontée
avant d’atteindre un équilibre thermodynamique stable. La nucléation de nouvelles particules dans
’atmosphére a partir de vapeurs est, dans son principe, analogue a d’autre processus de
nucléation, comme la congélation de liquide ou encore la cristallisation de solutions sursaturées. Le
point commun a ces différents processus de nucléation est qu’il existe une surface autour du noyau
critique qui sépare les propriétés de ce noyau de celles de la phase initiale. La formation d’un
embryon peut étre homogene au sein de la phase gazeuse (nucléation homogéene), ou bien
hétérogene lorsqu’elle a lieu sur des noyaux préexistants (nanoparticules ou ions). On parle alors

également de condensation (Rose, 2014).
1.2.3.2 Condensation

La croissance par condensation est le mécanisme principal responsable de la croissance des noyaux
fraichement formés. La condensation, dans le cas des aérosols, se produit lorsque de la vapeur d’un
élément chimique (acide sulfurique, ammoniac, ...) se condense sur une particule. La condensation
et ’évaporation sont pilotées par la différence de pression entre la pression de vapeur ambiante et
la pression de vapeur a la surface de la particule. La direction résultante du flux de vapeur

(condensation ou évaporation) dépend de l’importance de cette différence.

La condensation et |’évaporation de la vapeur d’eau de ’air sur les particules atmosphériques joue
aussi un role important. La quantité d’eau condensée en surface d’un aérosol est directement
proportionnelle a ’humidité relative ambiante. Le diamétre des particules varie en fonction de ce
taux d’humidité. Il croit a partir d’un certain taux, appelé point de déliquescence, et diminue avec
le taux d’humidité jusqu’a ce que la particule redevienne solide, au point de cristallisation (Seinfeld
& Pandis, 1998). Ces processus de déliquescence et de cristallisation suivent une hystérésis (Figure
1.8).

IRSLI 34



T T T T T T

7.0

KC1/ NaCl

6.0

5.0F

401

Particle mass / Dry particle mass

Deliguescence
©  Crystallization

ol P | | 1

1
60 65 70 75 80 85 90 95

Relative Humidity, %

Figure 1.8 : Taux relatif de croissance et de décroissance en masse d’un aérosol (composé de
66 % de KCl et de 33 % de NaCl, en masse) en fonction de ’humidité relative (%) ; Tang and

Munkelwitz (1993) cité par Seinfeld and Pandis (1998).

Selon cette figure, les effets de déliquescence peuvent avoir lieu pour des taux d’humidité
régulierement rencontrés dans l’environnement. Le processus de condensation d’eau sur des
particules, alors appelés noyaux de condensation, est a 'origine de la formation des nuages et des
brouillards dans ’atmosphére. Il est dépendant de paramétres météorologiques (taux d’humidité,
pression, température de la masse d’air) et de paramétres liés a la particule (nature chimique,

diamétre).
1.2.3.3 Coagulation

La coagulation peut étre le résultat de la gravitation, de la turbulence et du cisaillement, ou bien
encore, plus efficacement, du mouvement Brownien. Au cours de ces mouvements les particules
interagissent soit par chocs soit par adhésion d’une particule avec d’autres. L’adhésion des
particules entre elles conduit a ’augmentation de leurs tailles mais également a la disparition du

nombre de particules.

Le nombre de particules qui disparaissent par coagulation pendant un temps donné et dans 'unité
de volume est proportionnel au carré du nombre de particules préexistantes (Maro et al., 2004).
Ainsi, on observe globalement beaucoup d’événements de formation de nouvelles particules dans
les environnements présentant des niveaux de pollution de fond élevés. De plus, il est nécessaire
que la concentration en particules soit supérieures a quelques 10° part.cm™ pour pouvoir rencontrer

ce phénoméne (Renoux & Boulaud, 1998).
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1.2.3.4 Episode de formation et de grossissement de particules.

La formation de nouvelles particules a été observée a proximité de sources polluées et dans des
régions propres et éloignées (Kulmala et al., 2004). La nucléation peut alors étre responsable de
’apparition de formation de nouvelles particules dans des environnements propres ou les
concentrations en aérosols sont faibles. La caractéristique principale d’un événement de nucléation
est l"augmentation de la concentration en nombre de l’aérosol dans l’atmosphére ambiante
(Seinfeld & Pandis, 2006) suivi d’une augmentation de la taille des particules par condensation et
par coagulation. Un exemple de formation de nouvelles particules est présenté sur la Figure 1.9

avec la forme caractéristique “banana plot”.
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Figure 1.9 : Evénement de formation de nouvelles particules (Deventer et al., 2015).

L’identité des espéces chimiques gazeuses impliquées dans le processus de nucléation reste
aujourd’hui incertaine (Nieminen et al., 2009; Seinfeld & Pandis, 2006; Sellegri et al., 2005).
Toutefois, certains précurseurs ont été identifiés comme jouant un réle important. Le précurseur
gazeux identifié comme étant le plus commun est ’acide sulfurique (Renoux & Boulaud, 1998), en
raison de sa faible pression de vapeur saturante dans les conditions de température atmosphérique
rencontrées dans la majeure partie des cas. Mais également d’autres précurseurs, tels que
’ammoniaque, différentes amines, des acides organiques, des oxydes d’iode ou bien encore des

ions ont été identifiés comme acteurs de la nucléation dans différents environnements (Rose, 2014).

Apres avoir défini les mécanismes influencant la distribution granulométrique des aérosols dans
’atmosphére nous allons maintenant étudiés les mécanismes de dépot des aérosols atmosphériques

sur les surfaces et plus particuliéerement le dépot sec.
1.3 Dépot par temps sec des aérosols

Dans l’atmosphére, le transfert de particules aux interfaces peut intervenir par dépot sec (par
temps sec) ou par dépot humide (en présence de précipitations). Bien que beaucoup moins efficace
que le dépot humide, le dépot sec devient la seule voie de transfert des particules en [’absence de
précipitations. Afin d’estimer [’ensemble des dépots, le dépot sec est généralement pris en compte

dans les modeles de transport de polluants en utilisant la notion de vitesse de dépot sec.
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1.3.1 Définition de la vitesse de dépo6t par temps sec ou dépot sec

Pour quantifier le dépot sec aux interfaces (sol, murs, végétation...) des particules contenues dans
un panache ou dans l’atmosphére, le transfert des particules est traité avec une vitesse de dépot.
Cette vitesse de dépdt sec, notée V, (m.s™"), est définie par Chamberlain and Chadwick (1953) (cité
par Sehmel (1980b)) comme ’opposé du rapport du flux surfacique de dépot de particules F (en
particule.m™.s™) et de la concentration moyenne en particules dans l’air C (en particule m3) & une
hauteur de référence donnée (Equation 1.12).

V@ =55 Equation 1.12

Pour un aérosol polydispersé comportant i gammes de tailles de particules, la vitesse de dépot sec
doit étre calculée selon I’Equation 1.13.

_ ZiVaiGi )
Va = Y. C Equation 1.13

Vi est la vitesse de dépot des particules de la gamme de taille i de concentration C;.

Dans U'environnement, les conditions de dépot sec peuvent étre trés différentes. La vitesse de
dépot est dépendante des caractéristiques de ’aérosol, de la surface de dépot et des conditions

micrométéorologiques (principalement de la turbulence atmosphérique).

Dans la littérature, le dépot sec, dépendant de plusieurs phénomeénes physiques, est a la fois étudié
en laboratoire et dans LUenvironnement. Les milieux confinés (conduites aérauliques,
environnements intérieurs) et les environnements naturels sont les milieux les plus étudiés, méme
s’il persiste beaucoup d’incertitudes, surtout dans la gamme de taille 0,1 - 2 ym (Hicks et al.,
2016). Le milieu urbain a jusqu’a présent été peu étudié (Fowler et al., 2009). Les principaux
mécanismes de dépot sec aux interfaces naturelles, les différentes méthodes de mesure, les
principales données expérimentales de la littérature et les principaux modéles développés sont

présentés.

1.3.2 Mécanismes de dépot par temps sec

Le dépot sec est la conséquence des interactions entre une surface et les particules qui y sont
amenées par différents processus. Il est identifié deux régions au-dessus d’un couvert naturel : la
couche de dépot de hauteur 64 et la couche a flux contant de hauteur h. Dans la couche a flux
contant, les particules sont principalement transportées par diffusion turbulente et par inertie. La
particule est alors transférée dans la couche de dépot ou I’écoulement est principalement gouverné
par les mouvements moléculaires (petits tourbillons). Les particules sont ensuite transférées vers la
surface suivant les mécanismes de diffusion Brownienne, d’impaction, d’interception, de

diffusiophorése, de thermophorése et par sédimentation comme indiqué a la Figure 1.10.
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Figure 1.2 : Mécanismes de dépot sec des particules (Calec, 2013).

o.

1.3.2.1 Sédimentation

C’est le mécanisme de dépot des particules sur les surfaces horizontales sous l’action de la
pesanteur. Aprés une phase transitoire au cours de laquelle la particule est accélérée, elle atteint
une vitesse limite de chute, ou vitesse de sédimentation, lorsque la force de pesanteur est égale et
opposée a la force de trainée due a la viscosité du fluide. Typiquement, elle devient importante

pour des tailles des particules supérieures a la dizaine de micrométres (Figure 1.11).
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Figure 1.11 : Vitesse de sédimentation en fonction de la taille des particules (Randerson,
1984).

Le bilan de forces permet de déduire la vitesse de sédimentation. La vitesse de sédimentation peut
s’écrire dans le cas d’une particule sphérique et non-poreuse et pour un nombre de Reynolds
particulaire Re, < 0,1 :

d,?p,gC
—%p PpItu _ S
Vs 187 gty Equation 1.14

ol g est l’accélération de la pesanteur (m.s?), d, le diametre de la particule (m), p, la masse
volumique de la particule (kg.m?), 7, le temps de relaxation de la particule (s) et n la viscosité

cinématique du gaz porteur (m%.s™).

Ce temps est caractéristique de la réponse d’une particule a une sollicitation extérieure. Son

expression est donc :

d,*p,C
p Fp~u i .
Tp = —1877 Equation 1.15

C, est le facteur de Cunningham dont l’une des expressions est (Hidy, 2012) :

22 1% ,
C,=1+ T 1,257 + 0,400e 22 Equation 1.1
1]
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Avec 1 le libre parcours moyen des molécules du gaz.

1.3.2.2 Diffusion brownienne

La diffusion brownienne traduit l’effet des chocs des molécules du gaz porteur a la surface des
particules du fait de l’agitation thermique, rendant leurs trajectoires aléatoires. Elle a une
influence croissante pour des diamétres de particules décroissants. Typiquement elle s’applique aux
particules fines et principalement aux ultrafines. A grande échelle la diffusion brownienne se

traduit par une loi de diffusion. Pour des particules, le coefficient de diffusion brownienne D, (m?.s’
') s?écrit selon [’Equation 1.17.

_ CukyT
b~ 3nud, Equation 1.17

Avec k, la constante de Boltzmann (= 1,38x102 N.m.K"), d, diameétre de la particule, T la

température du gaz (K), u la viscosité dynamique du gaz (kg.m'.s") et C, le coefficient de
Cunningham (sans unité) (Equation 1.16).

Les particules qui entrent en contact avec un obstacle restent fixées sur celui-ci et disparaissent
donc de la suspension. Au niveau des obstacles apparait une discontinuité de concentration, qui
devient nulle. Loin des obstacles, la concentration est considérée comme uniforme ; le gradient de

concentration ainsi produit crée un phénomeéne de diffusion (Figure 1.12) qui fait que les particules
proches des obstacles y migrent.

Gas streamlines \

<
Y

Initial particle
streamline
(nonintercepting)

Actual particle Center line
path due to

Brownian motion

Cross section
of fiber

Figure 1.12 : Illlustration du dépot d’une particule sur un obstacle par diffusion brownienne
(Hinds, 1999).

Une vitesse de dépot par diffusion brownienne V, (m.s™') sur l’obstacle est donnée par ’Equation
1.18 (Renoux & Boulaud, 1998).

_ ShD, _ ShC.k,T

L L3mud, Equation 1.18

b
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Sh est le nombre de Sherwood, dépendant des nombre de Schmidt et de Reynolds, dont une
formulation pour un écoulement turbulent est donnée par Friedlander (1977) ; Equation 1.19 ; cité

par Renoux and Boulaud (1998).

1 7
Sh = 0,0118S5c3Re? Equation 1.19

Le nombre de Schmidt (Sc) et de Reynolds (Re)

_ ulL
Re = vy Equation 1.20
Sc =8
‘=D, Equation 1.21

Avec v, la viscosité cinématique de [’air (m%.s”), u est la vitesse moyenne du gaz porteur (m.s"), L

est une longueur caractéristique de l‘obstacle (m).

Le dépot par diffusion brownienne devient important surtout pour les particules trés fines,

typiquement de diameétres inférieurs a 0,1 pm.
1.3.2.1 Impaction

1.3.2.1.1  Impaction inertielle

Une particule transportée par un écoulement vers un obstacle peut ne pas suivre les changements
de directions de U’écoulement autour de U’obstacle et va ’impacter si son inertie est trop grande
(Figure 1.3).

Gas streamlinm\ / Impaction

Particle / / / Center line
trajectory /

Cross section
af fiber

Figure 1.3 : lllustration du dépo6t d’une particule sur un obstacle par impaction inertielle
(Hinds, 1999).

L’influence de cette inertie croit pour des diamétres de particules, des masses volumiques de

particules et des vitesses d’écoulements croissants. Elle se fait généralement sentir pour des
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particules dont le diamétre est de l’ordre ou supérieur au micromeétre. Le contact entre les aérosols
et l'obstacle est supposé suffisant pour contraindre la capture de celui-ci du fait des forces de Van
der Walls et de la tension de surface de la goutte dans le cas du dépot humide (Powers & Burson,
1993).

L’impaction inertielle est décrite en fonction d’une efficacité d’impaction inertielle Ej;,_ier Prise
en compte dans le calcul de la vitesse de dépdt par impaction inertielle Vi, _in.r, celle-ci est alors

donnée par [’Equation 1.22.

Vimp-iner = UEimp Equation 1.22

Eynp est détermine de facon empirique, grace a des mesures expérimentales effectuées en

soufflerie, et sera défini dans le paragraphe 1.3.4.

1.3.2.1.2  Impaction turbulente

Dans un environnement turbulent, les particules ont une énergie propre due a leur inertie qui peut
les mettre en déséquilibre par rapport aux tourbillons turbulents. Dans ce cas, elles ne suivent plus
les tourbillons qui les portent et lorsqu'elles se trouvent prés de la paroi elles peuvent traverser la
couche visqueuse et rencontrer la surface. Ainsi, la contribution de ce mécanisme au flux de dépot
est parameétrée par une vitesse de dépot notée Vi,,_,nqui dépend du temps de relaxation des

particules.

Les rares expressions disponibles dans la littérature pour évaluer la vitesse par impaction turbulente
sont issues de travaux menés sur paroi plane, sur prairie ou dans des conduites. Ces expressions sont

fonctions du parametre sans dimension 7} .

Equation 1.23

Sur prairie et sur canopée, (Petroff & Zhang, 2010) généralisent la vitesse de dépot sec en fonction
d’efficacités de collection et proposent l’expression suivante pour la contribution de ’impaction
turbulente :
Vimp—turp = U 2,5 X 1073CIT 7} 2 Sici? < 20
Vimp—turs = Equation 1.24
Vimp-turp = u CIT Si 7 > 20

Avec CIT une constante qui tient compte des caractéristiques des distributions de longueur et

d’orientation des obstacles. Cette constante est donnée égale a 0,14.
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1.3.2.1 Interception

Ce processus intervient lorsque les particules ont une faible inertie mécanique ; elles suivent
parfaitement les lignes de courant de |’écoulement moyen, passent a proximité d’un obstacle et

sont retenues (Figure 1.14).

Gas streamlines } ﬁtercepnon
\ [

= ———

Y

Center line

- Cross section
of fiber

Figure 1.14 : lllustration du dépoét d’une particule sur un obstacle par interception (Hinds,
1999).

La vitesse de dépot associée a linterception vinerception @ €t€ proposée, par Slinn (1982) pour des

applications sur les canopées telle que :

*

u ,
Vinterception = 7Eint Equation 1.25

La valeur de l'efficacité dinterception E;,, sera également définie dans le paragraphe 1.3.4.
1.3.2.2 Thermophorese

La thermophorése (Figure 1.15) est un mouvement convectif généré par un gradient thermique au
cours duquel les particules sont poussées sous l'effet de l'agitation des molécules de la zone chaude
vers la zone froide plus calme (Tyndall, 1870). Les chocs des molécules de gaz sur l’aérosol étant
asymétriques une force, dite de thermophorése, s’exerce sur la particule qui est repoussée par le

gradient thermique.
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Figure 1.15 : Schéma de principe de la thermophorése (Hinds, 1999).

avec : T, ou T, la température du gaz ; c¢; ou ¢; la vitesse d’une molécule de gaz ; m la masse d’une

molécule de gaz.

La comparaison des vitesses de sédimentation et de thermophorése, dans un gradient de
température de 100 K.m™', montre que cette derniére peut &tre supérieure a la vitesse de
sédimentation pour des particules de diamétres inférieurs a 1 pm (Hinds, 1999). La thermophorése
est prise en compte dans la modélisation du dépot dans les conduites et dans les batiments. Elle est
aussi considérée dans le cas d’études de combustion et d’accidents de réacteurs nucléaires (Zheng,
2002). Ce processus a également un impact certain sur le dépot en milieu urbain, le gradient de
température étant trés peu important sur des couverts végétal tel que la prairie. Ainsi, Maro et al.
(2010) et mettent clairement en évidence une diminution du dépot par effet de thermophorése sur
des surfaces de verre chauffées par le soleil (Figure 1.16). En effet, la Figure 1.16 montre
clairement que pour U’essai n°4 qui posséde ’écart de température le plus grand entre le verre et

[’air ambiant, la vitesse de dépot est nettement diminuée.
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Figure 1.16 : Vitesses de dépot sec et inverses des écarts de températures verre - air pour

cing expérimentations (Maro et al., 2014).

1.3.2.3 Diffusiophorese

Dans les configurations ou il existe des gradients de concentration d'une espéce quelconque
(essentiellement de la vapeur d'eau) entre lair et la surface, le phénoméne de diffusiophorése peut
exister Figure 1.17. Ces gradients génerent des flux diffusifs vers les régions de plus basses
concentrations susceptibles d'emporter avec elles les aérosols. Cette force dépend de la masse
molaire de l'espéce qui diffuse, de ses coefficients de diffusion et de ses gradients de concentration

(Kulkarni et al., 2011).

XX
M.C>M.C2

X1, ¢ X0 \ Molécules de gaz

Force Fitipn

Figure 1.17 : Schéma de principe de la diffusiophorése (Hinds, 1999).

avec : X; ou X;la concentration de ’espéce chimique ; ¢; ou ¢; la vitesse d’une molécule de

’espéce chimique ; m la masse d’une molécule de ’espéce chimique.
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1.3.2.4 Effets électrostatiques

Les aérosols atmosphériques peuvent acquérir des charges électriques du fait de dépot d’ions par
diffusion brownienne. Ces ions ont diverses origines (naturelles ou anthropiques) et sont la majeure
partie du temps produits par le rayonnement solaire (Bricard, 1977). La distribution des aérosols
atmosphériques suit une distribution de charges symétrique avec autant de charges positives que

négatives, appelée loi d’équilibre de Boltzmann.

Le nombre moyen de charges élémentaires portées par les aérosols est fonction de leur taille a

l’équilibre de Boltzmann.

De méme, certains substrats typiques du milieu urbain (plastiques) et les gouttes de pluie peuvent

étre chargés électriguement (Takahashi, 1973).

Divers mécanismes sont a [’origine de cette électrisation des gouttes de pluie comme le chargement
convectif (Vonnegut, 1953), la capture sélective d’ions (Wilson & Jacksonian, 1929), Ueffet

thermoélectrique (Reynolds et al., 1957) et la charge par induction ((Elster & Geitel, 1913).

En résumé de ce paragraphe 1.3.2, la vitesse de dépot est une résultante de ’ensemble de ces
phénomeénes physiques de dépot. Cependant, la diffusion brownienne, ’interception, l’impaction,
la sédimentation et la thermophorése dépendent du diamétre des particules. Elles s’appliquent
avec des intensités variables selon le diamétre des particules : la diffusion brownienne est
prépondérante pour les particules ultrafines alors que la sédimentation est prépondérante pour les
particules grossiéres. Lorsque les équations qui modélisent les phénomeénes de dépot, sont intégrées
aux modeéles de dépdt, il en résulte une courbe en « V » caractéristique de la vitesse de dépot V, en
fonction du diametre d,. Cette courbe est classiquement représentée pour les environnements
naturels par la Figure 1.18 (ici une paramétrisation du modéle de Slinn (1982), avec trois régions de

prédominance pour les différents phénoménes de dépot).
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Figure 1.18 : Courbe en « V » de la vitesse de dépot sec en fonction du diamétre des particules

pour trois vitesses de vent (Slinn (1982) ; d’aprés Maro (2012)).

Sur cette figure, U (M s'1) est la vitesse du vent, V; (m s'1) est la vitesse de sédimentation et la
vitesse de dépdt est donnée en cm.s”'. La diffusiophorése et la thermophorése sont provoquées
réciproquement par un gradient de concentration ou un gradient de température. Cependant , Les
effets phorétiques sont généralement faibles, et leur influence sur le dépot sec dans sur des
couverts naturels peut souvent étre méconnue (Hicks et al., 2016). Il est important de noter que les
pointillés, représentants sur cette Figure 1.18 et t les frontieres entre les différents mécanismes de
dépot sec, sont présents ici d’un point de vue pédagogique. En effet, ces frontiéres ne sont en

réalité pas fixes et plusieurs mécanismes peuvent intervenir simultanément.

1.3.3 Méthodes de mesure du dépot sec

Il existe plusieurs méthodes pour mesurer la vitesse de dépot (Cetin & Odabasi, 2007; Tasdemir et
al., 2004). Elles ont été souvent utilisées pour des études dédiées a la qualité de lair, ou
[’évaluation des retombées radiologiques post-accidentelles. Cependant, le manque de données
permettant de caractériser [’aérosol ou les conditions micrométéorologiques prévalant lors du dépot
rendent difficile leur comparaison a d’autres campagnes de mesures et aux résultats des modéles.
Le but n’est pas ici de dresser la revue compléete et exhaustive des campagnes de mesures, mais
bien d’identifier les principales méthodes de mesures. Des revues plus complétes existent dans la
littérature (Fowler et al., 2009; Gallagher et al., 1997; McMahon & Denison, 1979; Nemitz, 2015;
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Nicholson, 1988a; Petroff et al., 2008; Pryor, Larsen, et al., 2008; Ruijrok et al., 1995; Sehmel,
1980b; Sievering, 1989; Sportisse, 2007; Zhang & Vet, 2006; Zufall & Davidson, 1998).

On distingue entre les différentes mesures de flux de dépot ; les méthodes directes et les méthodes
indirectes. Parmi les méthodes de mesures directes, certaines se basent sur [’accumulation
d’aérosols atmosphériques sur des surfaces, et elles seront abordées, suivies des mesures obtenues
a l'aide de traceur. Parmi les méthodes indirectes, une attention particuliére sera portée aux
méthodes micrométéorologiques, qui estiment le flux turbulent vertical de particules au-dessus du

couvert végétal.

1.3.3.1 Mesures directes

1.3.3.1.1 Mesures par accumulation

Pour les mesures par accumulation, l’aérosol déposé est une espece chimique ou radioactive
présente dans ’atmosphére et les surfaces captantes sont artificielles ou naturelles. Les collecteurs
artificiels couramment utilisés sont les disques de Pétri, les lames de microscopes, les plaques de
Téflon ou encore les bacs en polyéthyléene (Amano et al., 2012; Vandenberg & Knoerr, 1985).
L’utilisation des substrats artificiels facilite ’extraction des composés chimiques pour leur analyse.
Ils ne permettent pas l’accés a la dynamique du dépot car ils nécessitent un long temps
d’exposition. De plus, les surfaces naturelles sont orientées différemment, et leur forme et leur
rugosité ne correspondent pas forcément a celles des collecteurs artificiels (Davidson et al., 1985).
Pour finir, le flux de particules grossiéres (2-5 pym) peut ne pas étre mesuré précisément étant
donné que les mécanismes principaux pour ces particules est l’interception et l'impaction (voir
paragraphe 1.3.2) et de plus sont modérées par la structure et la texture de la canopée (Zhang &
Vet, 2006). Ainsi les mesures utilisant des surfaces de substitution ne représentent pas des flux réels
sur des surfaces naturelles. Le recours aux surfaces naturelles semble plus approprié. Dans ce cas,
les surfaces sont lavées, et les solutions issues du lavage sont dosées. Cette méthode pose d’autres
problémes car les surfaces végétales ne sont pas passives vis-a-vis des espéces chimiques (Lindberg
& Lovett, 1982).

Little and Wiffen (1977) ont estimé le dépot des aérosols de plomb sur ’herbe jouxtant une
autoroute. La gamme granulométrique observée est large, avec une majorité de particules de taille
inférieure a 0,3 ym mais aussi une présence significative de particules microniques. La vitesse de
dépdt mesurée dans ce cas-la est assez élevée 0,3 cm.s™, les auteurs "expliquent par la turbulence
engendrée par la proximité du trafic routier. Waraghai and Gravenhorst (1989) ont mesuré le dépot
de ’aérosol atmosphérique sur des aiguilles d’épicéa vieilles d’un a dix jours et situées en haut du
couvert. Le suivi des concentrations s’est effectué sur dix jours. A partir de ces mesures locales, ils
en ont déduit le dépot sur ’ensemble du couvert, en supposant que ni la concentration ni la
captation n’évoluaient a Uintérieur du couvert. En pratique les vitesses locales de dépot (associées
a un m? d’aiguilles) ont été multipliées par 10, qui correspondent a l’indice de surface foliaire du

couvert.
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Les composés chimiques les plus étudiés sont les métaux (Connan et al., 2013; Little & Wiffen,
1977; Yi et al., 2006), les espéces ioniques (Chu et al., 2008; Davidson et al., 1985) et les composés
aromatiques (Cetin & Odabasi, 2007; Tasdemir et al., 2004). La radioactivité naturelle peut étre

également utilisée en tant que marqueur de [’aérosol atmosphérique.

Il est également possible de mesurer des aérosols radioactifs naturels, qui serviront de marqueur de
’aérosol atmosphérique. En effet, d’une part, les radionucléides naturels, comme le radon et le
thoron, sont émis sous forme gazeuse et se fixent rapidement sur l’aérosol atmosphérique. D’autre
part, dans le cas du rejet accidentel de Tchernobyl, les radionucléides comme le césium (134 ou
137), U’iode 131 ou le ruthénium 103, volatils a leur émission, se sont fixés préférentiellement sur
’aérosol atmosphérique et ont été transportés a ’échelle continentale par des particules du

domaine d’accumulation (Devell et al., 1986; Jost et al., 1986; Ogorodnikov et al., 1994).

Fowler et al. (2002) évoque des inventaires de Pb-210 sur herbes en ville et forét adjacente réalisés
a Birmingham et Rothamsted, en Angleterre. Sur prairie, la vitesse de dépot est de ’ordre de 0,2 a
0,4 cm.s™'. Des mesures post-accidentelles, ont été faites en se basant sur |’étude des retombées du
panache émis lors de ’accident de Tchernobyl (1986) et de Fukushima (2011). Les résultats de
dépots cumulés obtenus ont été confrontés aux mesures de concentrations dans ’air lors du passage
du panache, pour obtenir la vitesse de dépot. En ’absence de pluie, Cambray et al. (1987) ont
mesuré sur des prairies des vitesses de dépot de 0,04 cm.s” pour le *’Cs, de 0,05 cm.s™" pour le
34Cs et de 0,04 cm.s” pour le ™*Te. Bunzl et al. (1989) mesurent le dépdt total d’isotopes du
césium et du '®Ru dans une forét d’épicéas et sur une prairie aprés le passage de Tchernobyl. Le
dépot de césium, comme de ruthénium était de 20 a 25 % plus élevé en forét que sur ’herbe a
proximité. La vitesse de dépot a été estimée a 0,55 cm.s™ sur épicéas pour le césium, soit dix fois
plus élevée que sur la prairie. Des valeurs analogues ont été trouvées pour le ruthénium. Roed
(1987) a effectué des mesures analogues au Danemark et a trouvé des vitesses de dépot sur forét
d’épicéas (h=7 m) de 0,07 cm.s™" pour le **Cs, 0,28 cm.s™ pour le '®Ru et 0,53 cm.s™ pour le "Ru.
Sur herbes, la vitesse de dépot du césium 134 ou 137 est assez similaire a celle obtenue sur forét,
soit de 0,04 a 0,07 cm.s™". Une revue de vitesse de dépot de différents radionucléides sur herbe
ainsi que des diameétres géométriques moyens le plus souvent rencontrés pour différents éléments
est donné par Baklanov and Sarensen (2001) cité dans Sportisse (2007). Enfin, a titre d’exemple, des
mesures apres |’accident de Fukushima ont été effectués sur un site urbain et les radionucléides ont

été collectés dans des bacs en propyléne (Amano et al., 2012).
L’ensemble de ces mesures figure dans le Tableau 1.1.

Des vitesses de dépot peuvent étre quantifiées pour les composés mesurés et extrapolées aux tailles
de particules atmosphériques associées. Cependant, une source d’incertitude réside dans le fait que
[’aérosol atmosphérique échantillonné est soumis a des variations de diamétres non maitrisées, car

influencées par les conditions météorologiques (Hicks et al., 2016).
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Tableau 1.1 : Valeurs de vitesses de dép6t sec obtenues par accumulation.

Surface dp (enR;;lm) ou V4 (en cm.s™) Référence
Herbes bimodale 0,3 Little and Wiffen (1977)
142 1,1+ 0,4
o 2a5 0,9+0,5 .
Epicea . Waraghai and Gravenhorst (1989)
5a8 1,1+ 0,4
8210 0,95+ 0,7
B3Te 0,04
Herbes 3Cs 0,04 Cambray et al. (1987)
3Cs 0,05
Paturage 210pp 0,3-0,45 Fowler et al. (2002)
34Cs 0,07
Epicéa %Ru 0,28 Roed (1987)
"%Ru 0,53
Epicéa 37Cs /13Cs 0,55 Bunzl et al. (1989)
3Cs (0.68%) 0,1
3Cs (0.59%) 0,12
31 (0.48%) 0,6*
Herbes 32Te (0,81%) 0,3 Baklanov and Serensen (2001)
31 (0,6%) 0,7
B3 (0,45*) 0,9
'%Ru (0,65*) 0,5
137 134
- Cs /™Cs 0,2-0,3
Urbain (Bac en Amano et al. (2012)
polypropylene)
3 0,1-0,2

*: diamétre en pm des radionucléides les plus souvent rencontrés dans la littérature donné

par Baklanov and Sgrensen (2001).

1.3.3.1.2  Mesures par tracage

La mesure du dépot par tracage se base sur lutilisation d’especes chimiques ou radioactives
normalement absentes du milieu étudié. Ainsi un aérosol chimique ou radioactif est émis et vient se
déposer sur un substrat disposé sous le vent. Le tracage peut étre mis en ceuvre de différentes
facons : avec un aérosol généré a partir de la nébulisation d’une solution contenant le traceur ;

avec un aérosol solide en solution ou en poudre ; avec un aérosol généré a partir d’une suspension

IRS[1 50



de particules de suies ; ou encore par fixation d’un traceur sur un aérosol déja existant. Un
marqueur chimique ou radioactif, permet la mesure du dépot de l’aérosol auquel il est associé. Ces
méthodes de mesure ont une limite de détection beaucoup plus basse que celles par accumulation.
La quantité d’aérosols introduits dans le milieu est alors beaucoup plus faible. En général la
granulométrie de ’aérosol pour de telles méthodes est uni-modale et connue avant les expériences.

Des mesures de dépot sec des aérosols ont été effectuées soit sur site soit en soufflerie.

Concernant les mesures sur site, les premiéres mesures ont été effectuées dans les années
cinquante sur une prairie (Chamberlain & Chadwick, 1953). Ensuite, Gregory et al. (1961) ont libéré
un panache de spores (Lycopodium clavatum ou Ganoderma applanatum) a un metre du sol et ont
suivi le dépot sur de U’herbe artificielle et des plaques de verre collantes. Leurs résultats indiquent
une diminution de la vitesse de dépot lorsque la distance au point de rejet augmente. Chamberlain
(1966) mesura le dépot de spores de Lycopodium marqué par "*'l sur une prairie. Il ne constata pas
de dépendance de la vitesse dépot avec la distance au point de rejet. Maro et al. (2006)
déterminent la vitesse dépot sec des aérosols en utilisant des aérosols de fluorescéine
monodispersés (0,2 pm et 7,8 ym) comme traceur et de U’herbe naturelle ou synthétique comme
substrat. Les vitesses moyennes de dépot sec mesurées pour les aérosols de diamétre 0,2 um et
7,8 um sont respectivement de 0,27 cm.s™” et 2,1 cm.s™", pour les conditions micrométéorologiques
correspondant aux campagnes expérimentales. Une étude plus récente faite par Damay (2010)
utilise la méme méthode que Maro et al. (2006) afin de valider des mesures de vitesse de dépot sec
obtenu avec une autre méthode. Les valeurs de vitesses de dépot sont quasi-similaires. L’ensemble

de ces vitesses de dépot est présenté dans le Tableau 1.2.

Tableau 1.2 : Valeurs de vitesses de dép6t sec obtenues par méthode de tracage in situ.

Surface Z, (cm) d,(enpym) u*ouu (m.s™) V4 (en cm.s™) Référence
16 =9,2 21
! Chamberlain
Herbes 16 u=3,2 1,1 and Chadwick
(1953)
16 u=1,1 0,5

(Chamberlain, Chamberlain

1966)Herbes 1,6-7,5 23,6 u*=0,1-1 0,08 (1966)
naturelles
12 0,2 u*=0,26 0,27 Maro et al
Herbes 2006 ’
1,8 7,8 u*=0,27 2,1 (2006)
Herbes .
naturelles 2 0,3 u*=0,36 0,22 Damay (2010)

Parallélement, des études plus systématiques ont été menées en soufflerie sur des couverts
d’herbes naturelles ou artificielles (Chamberlain, 1966). Ces mesures concernent des spores de
Lycopodium dont le diamétre de Stokes (voir paragraphe 1.3.4) est mesuré égal a 23,6 um et

d’autres aérosols dont la taille varie entre 0,1 et 20 um. Ce sont ces mesures qui ont servi a la
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validation du modéle de Slinn (1982). D’autres études ont été aussi menées sur d’autres couverts :
Clough (1975) sur des mousses, et Chamberlain and Chadwick (1972) sur des jeunes pousses de
céréales ou des tétes de céréales matures. Des mesures sur des couverts plus rugueux sont
difficilement réalisables en soufflerie, la taille limitée de la soufflerie et le confinement de
’écoulement qui en résulte ne permettant pas d’obtenir une situation aérodynamique
représentative de la réalité. Récemment, l’expérience a été tentée sur un couvert d’arbustes
d’épicéas placé dans une soufflerie (Ould-Dada et al., 2002). L’écoulement arrive sur le sommet du
couvert et des promoteurs de turbulence sont placés en amont afin que la couche limite turbulente
puisse se mettre a ’équilibre. Si les caractéristiques aérodynamiques au sein de ce couvert, telles
que le vent moyen ou l’intensité de turbulence, sont similaires a celles trouvées sur site, elles sont
par contre trés différentes au-dessus du couvert. Se pose alors la question de la représentativité des
mesures. Les principales mesures effectuées a l’aide de traceurs sur des couverts végétaux sont

reportées dans le Tableau 1.3.
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Tableau 1.3 : Valeurs de vitesses de dépot sec obtenues par méthode de tracage en soufflerie.

Surface d,(en -1 1 cex
Zy (cm P u* (cm.s V4 (en cm.s Référence
23,6 37 3,4+0,3
Mousse 0,37 23,6 87 73+2 Clough (1975)
seche
3 37 0,75+0,2
Mousse
humide 0,37 23,6 11,1+ 2 Clough (1975)
23,6 18-183 2,9-9,2
19 35-140 2,7-3,9
Herbes 5 35-140 0,16-1,2 ,
naturelles 0,63 Chamberlain (1966)
(0,06) 2 70 0,09
1 35-140 0,019-0,053
~0,08 35-140 0,23-0,076
Herbes 0,03 0,142 Little and Wiffen
courtes 1 37 (1977)
(0,08) 0,2 0,025
23,6 28-146 4,9-35,7
19 35-140 7,2-34
Herbes 5 35-140 0,14-1,9 ,
artificielles 1 Chamberlain (1966)
(0,075) 2 70 0,034
1 35-140 0,010-0,034
~0,08 35-1440 0,019-0,049
Céréales Chamberlain and
(0,13) 1,2 23,6 27-135 1,9-7.8 Chadwick (1972)
Epicéa (0,45) 0,82 45 0,5 Ould-Dada et al. (2002)

Les mesures dans les chambres et en soufflerie ne représentent généralement pas complétement le
processus d'échange turbulent in situ de la couche atmosphérique superficielle. La méthode par
tracage présente certains avantages, y compris l'absence des hypothéses et des restrictions des
méthodes micrométéorologiques ou directes. Mais le probléme de cette méthode est de générer un
aérosol approprié en quantités suffisantes et dont la dispersion est satisfaisante. Les méthodes
directes mesurent le flux d'aérosol au-dessus de la canopée c'est-a-dire dans la couche a flux

constant (voir paragraphe 1.1.2).

Les méthodes de mesure directes de vitesses de dépot sec nécessitent donc de quantifier les
paramétres environnementaux (turbulence, paramétres météorologiques...) et de surface

(température, paramétres de rugosité...) en parallele des expérimentations de dépot.
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1.3.3.2 Mesures indirectes

Parmi les méthodes indirectes, nous nous intéresserons plus particulierement aux méthodes
micrométéorologiques, et principalement a celles qui consistent a estimer le flux turbulent de

concentration au-dessus du couvert et donc la vitesse de dépot sec (voir paragraphe 1.3.1).

1.3.3.2.1 Méthode du gradient
La méthode du gradient estime le gradient de concentration et déduit le flux turbulent (Equation
1.26) en appliquant un coefficient de diffusion turbulente D; par analogie avec la diffusion

moléculaire (Panofsky & Dutton, 1984).

F=-Dr— Equation 1.26

Ou Dy est le coefficient de diffusion turbulente, C la concentration en particules et z la hauteur de
préléevement.
Le coefficient D; se calcule de la facon suivante .

*

KZu

NG)

Avec u* la vitesse de frottement (m.s'), zla hauteur de mesure de u* (m),

Dy Equation 1.27

k la constante de Van Karman et ¢,,(S) la fonction flux-profils (Equation 1.9). Les formes

généralement acceptés pour cette fonction est

( (z-d) z—d 15(z — d)\i
Bt ()= (-=77)
4SL I < 0 alors oy, I 1 I ,
Equation 1.28
| (z—d) (z—d) 4,7(z — d)
kSl 7 >0alors<pm< >=1+f

La notation de Reynolds pour les composantes turbulentes, I’hypothése de similarité de Monin and
Obukhov (1954b) et la formulation de stabilité de Businger-Dyer ont mené a l’expression du flux de
dépot sec comme décrit dans Fuentes et al. (1996) pour un profil de concentration non linéaire
(Equation 1.29). Ce qui est le cas pour I’aérosol atmosphérique qui a un profil de concentration

logarithmique dans la couche de surface.

Ku*(CZ - Cl)
Fg=— 7, —d =—a (€, —Cy) £ ion 1.29
In (21 — d) +¥, -, quation 1.

Avec «x est la constant de Von Karman (0,4), u* est la vitesse de frottement du vent sur le couvert
(m.s™), C, est la concentration de ’élément étudié au niveau haut (particules.m) et ¢, au niveau
bas, d est la hauteur de déplacement (m), et ¥, est le parameétre de Paulson (1970) au niveau haut

et ¥, au niveau bas. Ces parametres se calculent grace a ’Equation 1.27.

IRSLI 54



1
z—d 1+ x? 16(z — d)|*
si I <0 alors ¥;=2In avec x = |1-— —I

o z—d z—d
k31 T>O alors ¥, = —4.7

Equation 1.30

ou z est la hauteur de mesure des parametres micrométéorologiques au-dessus du sol (m), d est la

hauteur de déplacement (m), et L est la longueur de Monin-Obukov (m).

Cette relation est bien décrite loin des rugosités de la surface, dans la couche inertielle, c'est-a-dire
qu’il faut une altitude de cent fois la longueur de rugosité (zy) (Businger, 1986). Si ’aérosol a
mesurer a une taille inférieure a quelques microns, les différences de concentration attendues et
qui devront étre mesurées sont de l‘ordre de quelques pourcents (Garland & Cox, 1982). Cela

impose une précision importante des capteurs.

Cette méthode, souvent utilisée pour les couverts de faible hauteur, ne s'applique pas entiérement
aux canopées tres rugueuses telles que les foréts. En effet, il est difficile de mesurer de trés petits
gradients sur des surfaces de rugosité élevée (Rattray & Sievering, 2001) et, il existe des différences
de footprint suivant la hauteur. En termes trés simples, le footprint est la zone «vue» par les
instruments de mesures. En d'autres termes, les flux générés dans cette zone sont enregistrés par

les instruments de mesures.

Les premiéres mesures de ce type ont été réalisées sur prairie (Everett et al., 1979) donnant une
vitesse moyenne de dépot de sulfure sur ’herbe de 1,4 cm.s” en mesurant la concentration avec
deux échantillonneurs automatiques d’aérosols a des hauteurs de 11,5 et 34,5 m. Cette forte valeur
est expliquée par les auteurs par des conditions trés instationnaires (Everett et al., 1979) et par une
erreur systématique a la mesure. En effet, seuls deux capteurs ont été utilisés et sans
intercomparaison de leur réponse (Wesely et al., 1988). En utilisant des sondes de Knollenberg a
différentes hauteurs, Sievering and Pueschel (1982) a mesuré sur céréales pour des aérosols
submicroniques (de 0,15 & 0,3 pm) des vitesses de dépdt comprises entre 1x10° et 1,2 cm.s™" avec
une moyenne de 0,38 + 0,29 cm.s”', en conditions instables. Des flux positifs correspondant a des
vitesses d’émission sont souvent observés. Dans une note ultérieure, Sievering (1982) reprend ces
conclusions en invoquant ’existence possible d’un flux de particules émis par végétation. Garland
and Cox (1982) estiment des vitesses de dépot sur prairie de 'ordre de 0,06 cm.s”. Ces mesures
réalisées avec un compteur a noyaux de condensation sont assorties d’incertitudes importantes. Sur
le méme type de couvert et en mesurant le dépot de sulfate sur panicules, Nicholson and Davies
(1987) mesurent une vitesse moyenne du méme ordre (0,07 cm.s™") mais assortie d’un écart type de
0,2 cm.s™', tenant compte a la fois des épisodes stables et instables. Allen et al. (1991) et Droppo
(1979) ont obtenu des vitesses de dépdt sec, sur des surfaces peu rugueuse, similaires (0,1 cm.s™).
Cependant Allen et al. (1991) ont noté aucune dépendance observée de la vitesse de dépot sur la

stabilité atmosphérique ou la vitesse de frottement dans la gamme des conditions rencontrées.
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Quelques campagnes de mesures sur forét ont été réalisées, bien que la condition sur Ualtitude
d’échantillonnage ne puisse étre remplie (Lorenz & Murphy, 1989; Wyers & Duyzer, 1997). En tenant
compte d’un facteur correctif dans le calcul de la vitesse de dépot, (Lorenz & Murphy, 1989)
mesurent le dépot des aérosols sur une plantation de pins en distinguant dans ’aérosol
atmosphérique trois gammes granulométriques. De la méme facon, (Wyers & Duyzer, 1997)
mesurent des flux de sulfate et nitrate vers un couvert de pins Douglas. En conditions stables, les
vitesses de dépot associées au sulfate d’ammonium sont proches de zéro tandis qu’en conditions

instables, elles peuvent s’élever jusqu’a 4 cm.s™.

Les principales mesures effectuées a l’aide de la méthode du gradient sur des couverts végétaux
sont reportées dans le Tableau 1.1.

Tableau 1.1 : Valeurs de vitesses de dép6t sec obtenues par la méthode du gradient.

Surface h(m) Z, (cm) d,(en pm) u* (m.s™) V4 (en cm.s™) Référence
Herbes Everett et al.
hautes S part 1,2 £ 0,03 (1979)

Herb(fsz)(o’1' 1,5 0,05-0,2 25x102 0,06+0,03  Garland (1983)
A ) 2 Nicholson and

Paturage <1,5 0,05-0,2 <40x10 0,07 £0,2 Davies (1987)
. 2 i Gallagher et al.
Herbes 1,1 3a30 57x10 0,8-8 (1988)

. . ) 2 Sievering and
Céréales 1a20 0,15-0,3 <30x10 0,38 + 0,29 Pueschel (1982)
. 2 1 (nuit) o

Céreales (1) 0,8 ~ 50x10 ) Sievering (1986)

2 (jour)
0,06-0,15 0,16
Céréales ) Pilegaard et al.
(0,05) <1 0,15-0,4 0,2 (1997)
0,4-0,9 0,28
2 Doran and
Herbes S part 25x10 0,3 +0,02 Droppo (1983)
. Lorenz and
Pins (9 m) 28 0,5-1 0,43 Murphy (1989)
(Lorenz & S part 0,7+0,3
Murphy,
1989)Pins de 136 Doyers ?3g7
douglas (17 N part 1,2+ 0,4 uyzer (1997)
m)
Herbe (<7 Allen et al.
cm) S part 0,10+ 0,3 (1991)
Végétation S part )
aride (0,1-2) 0,10-0,27 Droppo (1979)
0,065-0,15 0,16 ]
0,15-0,4 0,2 Hummelshaj
Grass (1994)
0,4-0,9 0,28
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NH," (0,42) 0,17 £ 2,30

(gj“z) 0,08 + 1,98
Agricultural N (Nemitz et al.,
Cl(1,61) 0,65 + 3,87
S0,
0,49 + 1,89
(0,34) :

Le nombre d'études environnementales utilisant l'échantillonnage en gradient pour déterminer
l'échange de particules a diminué ces derniéres années. L'évolution des techniques de mesure de
particules (McMurry, 2000), l'application moyenne de techniques de flux alternatifs est de plus en
plus courante. Maintenant, la majorité des mesures du flux de particules ambiantes sur les surfaces
végétalisées effectuées par les micrométéorologues reposent sur l'application de la technique de

corrélation turbulente.

1.3.3.2.2  Méthode par Eddy Accumulation

La méthode par Eddy Accumulation estime le flux grace a la différence de concentration entre lair
en mouvement ascendant et l'air descendant (Wesely & Hicks, 2000) et donc, un échantillonnage
séparés des courants ascendants et descendants est nécessaire. Cet échantillonnage est
proportionnel a la force du vent ascendant et descendant. Aprés que les données ont été
accumulées au fil du temps, la concentration moyenne de courant ascendant est soustraite de la
concentration moyenne descendante. Par conséquent, un flux net a la hauteur d'échantillonnage est
obtenu. Le principal défi pour la méthode dEddy Accumulation est de sassurer que
léchantillonnage est effectué proportionnellement a la résistance du courant ascendant et
descendant, et que de petits changements de concentrations sont mesurés de maniére adéquate
(Wesely & Hicks, 2000). Les échantillons sont collectés sur deux filtres ou conteneurs séparés
verticalement. Lorsque la vitesse du vent est dirigée vers le haut, seul l'échantillonneur supérieur
fonctionne; Lorsque le vent est vers le bas, seul l'échantillonneur inférieur fonctionne.
Généralement, un anémomeétre a réponse rapide commande une vanne pour déterminer quel
échantillonneur est activé et le débit d'échantillonnage est proportionnel a la grandeur de la vitesse
verticale (Baldocchi et al., 1988). Le flux est ensuite calculé comme la différence de concentrations

entre les deux échantillonneurs.

Comme pour la technique de gradient, des mesures précises de la concentration sont nécessaires,
en particulier pour les petites différences de concentration (Businger & Oncley, 1990). La résolution
temporelle des mesures limite également la généralisation de ces résultats. Néanmoins, la méthode
Eddy Accumulation est une alternative attrayante lorsque les capteurs a réponse rapide ne sont pas
disponibles pour les espéces étudiées, ce qui est souvent le cas pour les particules submicroniques.
Businger and Oncley (1990) ont proposé la méthode Relax Eddy Accumulation (REA), une méthode
par Eddy Accumulation plus facile a utiliser, dans laquelle les échantillons sont collectés a un débit

constant pour les fluctuations de la vitesse vertical du vent vers le haut et vers le bas. Cette
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méthode est par ailleurs identique la méthode par Eddy Accumulation, en utilisant I'Equation 1.31
et en conservant les limites décrites ci-dessus. La méthode REA a été testée et mise en ceuvre pour
plusieurs espéces de gaz et dans quelques cas pour des mesures de dépot de particules (Schery et
al., 1998; Wesely & Hicks, 2000). Les vitesses de dépot obtenues avec cette REA sont présentées

dans le Tableau 1.5.

F = Bo,(C*—C") Equation 1.31

Avec B une constante empirique avec une valeur de 0,6 ; g,, est I’écart-type standard de la vitesse
verticale du vent, C* la concentration moyenne lorsque w>0 et C- la concentration moyenne

lorsque w<0.

Tableau 1.5 : Valeurs de vitesses de dép6t sec obtenues par la méthode REA.

Zy

Surface h(m) (cm d,(en pm) u 1r;1.s V4 (en cm.s™) Référence
, 0,001-0,0027 (Fraction libre Schery et al.
Herbe/desert 30 des descendants du ?*?Rn) 7,325 (1998)
Scots pine Gaman et al.
(14) 100 0,05 36 0,43 + 0,06 (2004)
0,015 1,49
0,02 1,18
0,025 1,23
0,04 0,94
Scots pine 0,05 0,74 Gronholm et al.
120 8-128
(13) 0,06 0,62 (2007)
0,07 0,66
0,08 0,99
0,1 0,69-0,78
0,15 0,25

Par exemple, Schery et al. (1998) ont estimé les vitesses de dépot de particules pour les particules
ultrafines (= 1 nm de diamétre) en utilisant des particules d'aérosol radioactives formées a partir de
la nucléation de la phase gazeuse du radon et de ses produits de désintégration. Les vitesses de
dépot sec observées par Gronholm et al. (2007) et Gaman et al. (2004) sont du méme ordre de

grandeur pour méme taille de particules, respectivement 0,74 et 0,43 + 0,06 cm.s™.

1.3.3.2.3  Méthode par corrélation turbulente

Cette méthode utilisée depuis une vingtaine d’années, a récemment été détaillée et mise en ceuvre
par Damay et al. (2009) et Damay (2010), les mesures de vitesses de dépot sont réalisées dans la
couche de surface de la couche limite atmosphérique. En respectant notamment les conditions de
stationnarité de la vitesse verticale du vent et de la concentration en aérosol sur la période

d’échantillonnage (pas de dérive lente des signaux), donc en supposant l’existence d’une couche a
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flux constant, les flux verticaux de particules F (particule m?s') peuvent étre calculés par
covariance de la vitesse verticale instantanée du vent w' (m.s”) et de la concentration instantanée

C' (particule.m) selon I’Equation 1.32,

F=wc( Equation 1.32

La corrélation par corrélation turbulente est considérée comme la méthode de mesure la plus fiable
et la plus directe pour déterminer les flux turbulents (Businger, 1986; Wesely & Hicks, 2000). Ainsi,
la corrélation turbulente est la méthode couramment utilisée pour généraliser les mesures du flux
par mesure directe de vitesse de dépot sec pour évaluer et améliorer les modéles de dépot sec.
Cette méthode nécessite de grandes surfaces planes et homogénes pour chaque couvert, pour avoir
une turbulence bien établie dans la couche de surface et est donc trés utilisée en environnements
naturels (Damay, 2010; Petroff et al., 2008; Pryor, Gallagher, et al., 2008). De plus, elle requiert un
échantillonnage rapide de la vitesse verticale du vent w et de la concentration C en aérosol, c'est-a-
dire supérieur a 1 Hz (Businger, 1986), avec un anémometre ultrasonique et un compteur de
particules. Différents détecteurs sont utilisés, des impacteurs en cascades a détection électrique
(Damay et al., 2009; Deventer et al., 2015; Pellerin et al., 2017), des compteurs de particules a
détection électriques (Lamaud, 1994; Wesely & Hicks, 1977) et optiques (Gallagher et al., 1997;
Held & Klemm, 2006; Sievering, 1987). Des détecteurs photométriques (Hicks et al., 1982) ont été
utilisés pour la mesure de soufre présent dans l’atmosphére. Les compteurs a détection électrique
chargent les aérosols prélevés et mesurent leurs charges lorsqu’ils sont en contact avec une grille
ou un plateau relié a un électromeétre, le nombre de particules est généralement obtenu en
connaissant une loi de charge. Les impacteurs en cascades fonctionnent avec le méme type de
détection mais permettent d’obtenir les concentrations en particules suivant des tranches
granulométriques. Les compteurs a détection optique tels que les compteurs de noyaux a
condensation (CNC) condensent un fluide autour des aérosols échantillonnés leur permettant d’étre
dénombré par un compteur optique (a faisceau laser par exemple). Les procédés optiques sont a
priori capables de distinguer différentes classes granulométriques de particules. Il arrive cependant
couramment que les signaux liés aux classes les plus grosses soient rejetés a cause d’une incertitude

trop grande (Gallagher et al., 1997).

Les mesures par corrélation turbulente concernent surtout les aérosols submicroniques. Les valeurs
obtenues avec cette méthode sont plus élevées (jusqu'a un ordre de grandeur) que celles obtenues
par les autres méthodes de mesures. Dans le Tableau 1.6, S part indiquent des mesures faites par
mesure des Souffre sous forme particulaire tandis que S total signifient sous toutes les formes de
souffre. Par convention la taille associée a de telles particules est celle du mode d’accumulation
soit 0,2 pym. Les diametres mesurés s’étendent parfois jusqu’a des différences d’un ordre de
grandeur, ne permettant pas d’identifier les différents phénoménes moteur du dépot liés a la taille
(diffusion Brownienne, impaction, interception). Enfin il convient de souligner que la majorité des

expériences ont été faites en utilisant des compteurs optiques.
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Tableau 1.6 : Valeurs de vitesses de dépot sec obtenues par la méthode des corrélations

turbulentes.

Surface

Type de

* -1 -1 2cx
h(m) mesure Z, (cm) d, (um) u*(cm.s”’) Vg(cm.s”') Référence
- 14 -1 Wesely and
I_(if"(;b;)s Electrique 3 0,05-0,1 Hicks
’ -9 ~ 0,2 (1977)’
Herbes o Hicks
(-0,3) Photomeétrique S part 0,03-0,72 (1986)
. . Wesely et
Herbes Electrique 0,01a0,2 0,18 al. (1982)
. . i _ Sievering
Agricole Optique 0,09-2,5 0,05 (1983)
0,1-0,5 < 0,05 Neumann
. . and Den
sAgricole Optique
¢ PHd S total 0,21-0,33 Hartog
(1985)
Herbes
épaisses lectri 2,4-3,6 s 25 0,20 0,15  wesely et
(0,4) Electrique part al. (1985)
Paturage 2,5 26 0,17 + 0,03
Seigle- 49 0,37 + 0,04  cinveri
. ) ’ Sievering
Froment Optique 4 0,2
1) P 59 1,19+0,18  (1987)
Landes . Nemitz et
(0,06) Optique 1 0,1-3 0,03-1 al. (2002)
Herbes Gallagher
basses Optique 2,2 0,1-0,2 18 0,087 etal.
(0,14) (2002)
Herbes
hautes Optique 6,3 0,1-0,2 24 0,113 Sfttggoﬁt
0,7) al- (2001)
0,16 =
0,072
. . (Stable)  Vong et al.
Seigle Optique 0,52 (2004)
0,3 + 0,067
(Stable)
. . Buzorius et
Pins (13) Optique 120 0,01-0,02 53-102 1,08-3,9 al. (2000)
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Hétre (24- Optique 0,02 0,45 Pryor
25) 0,06-0,07 0,15 (2006)
0,1-0,18 0,02-0,42
Pins de 0,18-0,24 0,02-1,21  Gallagher
Douglas Optique 140 15-75 et al.
(17) 0,24-0,3 0,02-2,02 (1997)
0,3-0,5 0,03-1,66
0,01 0,35
0,02 0,3
0,04 0,05
0,07 0,04
0,12 0,13 (Deventer
Forét (23) |m2§§£§3reen 40-62 etal.,
0,2 0,33 2015)
0,31 0,46
0,48 0,87
0,76 0,82
1,23 0,29
0,014 0,071
0,033 0,061
0,054 0,11
0,092 0,071
.. Impacteur en _ Damay
Mais (1,20) cascade 12 0,171 10-60 0,023 (2010)
0,287 0,042
0,456 0,03
0,742 0,18
1,198 2,8
0,014 0,072
0,033 0,035
0,054 0,03
0,092 0,064
Impacteur en _ Damay
Herbe (0,1) cascade 1 0,171 10-50 0,11 (2010)
0,287 0,12
0,456 0,28
0,742 0,48
1,198 0,53
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0,014 0,13

0,041 0,092
0,074 0,081
Impacteur en 0,122 0,084
?8}0']‘; cascade 0,1 0,202 10-50 0,059 ?;5'1‘3‘)’
0,316 0,043
0,484 0,1
0,762 0,22
1,23 0,41
0,014 0,13
0,033 0,15
0,054 0,17
0,092 0,15
Mais(1,20) 'MPacteur en 12 0,171 10-40 0,062 (DZaOng’
0,287 0,08
0,456 0,095
0,742 0,098
1,198 0,2

Il faut remarquer que ces mesures concernent surtout des aérosols submicroniques. Sur couverts
faiblement rugueux, en situation neutre a stable, la vitesse de dépot est de l’ordre de 0,2 cm.s™" a
0,4 cm.s™" (par exemple Wesely and Hicks (1977), Wesely et al. (1985), Sievering (1987)), voire
moins, soit 0,05 sur étendue semi-aride (Lamaud, Chapuis, et al., 1994). Sur couverts forestiers,
les résultats sont plus dispersés. La vitesse de dépot évolue avec la vitesse de friction et
s’échelonnent de 0,3 cm.s-1 en moyenne sur pins (Lamaud, Brunet, et al., 1994) jusqu’a 1 cm.s™
et plus sur épicéas Gallagher et al. (1997). Des mesures de flux de dépot sec ont été effectuées
grace a des impacteurs basses pressions a détection électrique (ELPI) et ont permis d’obtenir des
vitesses de dépot sec en fonction de la taille des particules. Sur des couverts peu rugueux (Damay,
2010) obtient une courbe en "V" (Figure 1.19) et ou l’on peut distinguer les principaux mécanismes
de dépot sec pour les aérosols submicroniques : diffusion brownienne, interception et impaction.
Les vitesses de dépdt sont comprises entre 0,1 et 0,5 cm.s™ et sont peu différentes suivant les

couverts étudiés.
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Figure 1.19 : Vitesse de dépot sec obtenu par méthode eddy correlation par Damay (2010) pour
des conditions neutres et stables et un u* de 0,28 m.s™'. Les valeurs entre parenthéses

représentent les longueurs de rugosité (en cm) pour chaque couvert.

Ces différentes méthodes de mesure vont permettre d’acquérir des données de vitesse de dépot sec
afin d’améliorer et de valider les modéles. Il existe de nombreux modeéles de dépot sec sur les
couverts végétaux dans la littérature. Les modeéles s’appuient généralement sur les mémes
phénomeénes physiques. En effet, comme évoqué précédemment (paragraphe 1.3.2), les particules
proches d’une surface se déposent alors sous l’action conjuguée des mécanismes physiques évoqués

précédemment (diffusion brownienne, impaction, interception et sédimentation).

Ce paragraphe permet aussi de voir qu’aucune donnée de vitesse de dépots secs corrélés aux
parameétres micrométéorologiques n’existe dans la littérature pour les particules inférieures a 10
nm. Ainsi, trois de ces méthodes ont été utilisée lors de cette thése et seront développées dans le
chapitre 2 : a savoir la méthode du gradient, la méthode par corrélation turbulente et la méthode

du gradient.

1.3.4 Modélisation du dépot par temps sec

Pendant de nombreuses décennies, les modéles de dépot sec ont été basés sur différentes
hypothéses concernant les descriptions des processus de surface. Les premiers modéles avaient
pour hypothése commune une capture parfaite une fois qu'une particule entre en contact avec une
surface. Plusieurs auteurs ont abordé le probléme en tant que théorie de la filtration, dans lequel
les aérosols sont balayés a mesure que lair pénétre a travers un milieu de collecte (Davidson &
Friedlander, 1978; Hidy & Heisler, 1978; Slinn, 1977). Tous ces premiers modeles ont été construits
sur des travaux en soufflerie comme ceux de Chamberlain (1974) et Wedding et al. (1977), entre
autres. Ces chercheurs ont reconnu l'importance de considérer des questions telles que la densité

de la canopée et ses caractéristiques biologiques. Depuis, de nombreux modéles de dépot sec sur
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les couverts végétaux prennent en compte ces caractéristiques dans la littérature. Certains ne
s’attachent qu’a décrire la gamme dite grossiére des aérosols (supérieure a 1 pm, Aylor (1982),
d’autres s’appliquent a prédire le dépot de toutes les tailles d’aérosols (Davidson & Friedlander,
1978; Slinn, 1982; Wiman et al., 1985; Zhang et al., 2001). La plupart d’entre eux sont concus pour
étre appliqués a un type de couvert particulier. Les deux exceptions sont les modeles analytiques
de Slinn (1982) et (Zhang et al., 2001), sensés s’appliquer a tous les couverts et seront donc
étudiés ici.

Dans le cas d’un substrat de type rural, cette vitesse de dépot pour les gaz et les particules est
souvent donnée par une formulation dite "résistive” (Figure 1.20) d’ou découlent les modeéles
opérationnels comme ceux de Slinn (1982) et Zhang et al. (2001). Cette méthode est fondée sur
’analogie du processus de dépot sec avec des résistances électriques en série. Chaque étape,

chaque couche, est représentée par une résistance au dépot inverse du coefficient de transfert.

Cs

Surface layer Aerodynamic resistance rq
&)

Quasi-laminar Quasi-laminar layer

layer resistance r,
G
Canopy resistance r,

C() = 0

Figure 1.20 : Modéle résistif pour la vitesse de dépbt sec : C;, C; C4 et Cy concentrations a
différentes hauteurs (Seinfeld et Pandis, 1998).

La vitesse de dépot est exprimée en termes de "résistances”.

Vi'=R,+R,+R ‘
a a T Th T e Equation 1.33
Chaque couche est représentée par une résistance au dépot, de dimension inverse a celle du
coefficient de transfert qu’est la vitesse de dépot. Une premiére résistance dite « aérodynamique »
R, (s m™") quantifie le transfert turbulent des aérosols, de concentration C;, du haut de la couche de

surface jusqu’au sommet de la sous-couche laminaire, de concentration C,. La résistance de couche
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quasi-laminaire R, permet de calculer le transfert du sommet de la sous-couche laminaire jusqu’a la
surface du substrat de concentration C,. Enfin, la résistance du couvert (ou de surface) R. permet
de prendre en compte la capacité d’absorption d’un gaz par le substrat pour finalement avoir
Co =0.

1
+ V;

Vy; = ,
“ T Ry+ Ry +R.RV; ° Equation 1.34

Les modeles de Slinn (1982) et de Zhang et al. (2001) utilisent cette approche et sont développés
pour modéliser le dépot sur plusieurs types de couverts naturels. Cependant la parameétrisation a

été simplifiée. Dans ces modéles, la vitesse de dépot V, est calculée selon (Equation 1.35).

VdZVS‘+

R, + R, Equation 1.35

V; est la vitesse de sédimentation, R,la résistance aérodynamique, modélisant le transfert des
particules dans la couche limite, et R, la résistance de la sous-couche visqueuse aussi appelée
résistance de surface, liée a la rugosité de la surface et modélisant les processus turbulents de
dépot.

Il faut noter que dans cette formulation, une des deux résistances, si elle devient trop forte, peut

étre un facteur limitant pour le dépot. Par exemple, une résistance de surface trop forte limitera le

dépot, méme si la résistance aérodynamique est faible.
1.3.4.1 Modele de Slinn (1982)

Dans le modele de Slinn (1982), la résistance aérodynamique est calculée de la facon suivante :

u—up
Ro=—03 2 ;
u Equation 1.36

avec u vitesse du vent (m.s™") a la hauteur de référence, u,vitesse du vent (m.s™) a la hauteur du

couvert et u* vitesse de frottement (m.s™).

La résistance de surface s’exprime en fonction de la vitesse moyenne au sommet du couvert, U,et

la vitesse de frottement u* :

R = Uh. < 1—¢ )
¢ ur? e + Vetanh(ave) Equation 1.37

Dans cette expression, a est un coefficient empirique d’atténuation de la vitesse moyenne au sein
du couvert et ¢ est un coefficient de captation moyenne des particules par le couvert. Il est
fonction du coefficient de rebond R et des efficacités de dépot par diffusion brownienne, par

interception et par impaction inertielle, respectivement notées Ej,, E;, et Epyy.

IRS[1 65



&= R(Ey + Emp + Eint) Equation 1.38

L’efficacité de la diffusion brownienne dans le cas du modéle de Slinn est :

c, -2
E, =283 .
Cq Equation 1.39

Avec C,; le coefficient de trainée effectif et C, le coefficient de trainée visqueuse, le rapport est

évalué comme étant égal a 1/3 a partir des mesures de dépot sur herbes (Chamberlain, 1967).
L’efficacité de ’interception est :

c, d,

dp
—|f
Cq | dp+q

dy,+L Equation 1.40

Eint= +(1_f)

Avec g la dimension caractéristique des rugosités a la surface des éléments foliaires, et f la fraction

du dépot qui concerne les rugosités.

Et enfin Uefficacité de 'impaction est :

* 2
P )
M\ + Syt Equation 1.41

Avec St* un nombre de Stockes bati sur la vitesse de frottement du vent :

* Tpu* s .
Stk = I Equation 1.42

Le nombre de Stokes (S;;) est décrit ci-dessous.

P dip,Cyu ,
k=L T 18u,L Equation 1.43

Ce modéle a été validé sur les expériences de Chamberlain (1967) menées en soufflerie.
1.3.4.2 Modéle de Zhang et al. (2001)

Dans le modele de Zhang et al. (2001), la résistance aérodynamique est calculée de la facon

suivante :

Ry=—"""— Equation 1.44
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Avec z (m) la hauteur a laquelle la vitesse de dépot est évaluée, z, (m) la hauteur de rugosité, Yy
(#) la fonction de stabilité pour la chaleur (Paulson, 1970), x (0,41) la constante de Von Karman et

u« (ms™) la vitesse de frottement dans la couche limite atmosphérique.

Ce modele inclut des valeurs empiriques des principaux paramétres intervenant dans les efficacités
de dépot en fonction du type de couvert et de la saison. L’approche suit celle de Slinn mais
’expression de la résistance R, a été simplifiée :
_ 1

&ow.R(Ep + Epmp + Eine) Equation 1.45

S

ou g est un coefficient empirique.
Les valeurs des parametres E,, E;,. et E;,, sont différentes de celles du modele de Slinn.

L’efficacité de collection par diffusion brownienne E, est reliée au nombre de Schmidt Sc,
exprimant Uaptitude des particules a diffuser a travers un fluide visqueux, par un coefficient y
dépendant du couvert (Equation 1.46).
E, = Sc77 ,
b Equation 1.46
L’efficacité de collection par impaction E;,, est gouvernée par le nombre de Stokes, nombre

caractérisant la capacité d’une particule a suivre ou sortir de sa ligne de courant dans un

écoulement (Equation 1.47).

B = () ,
P\ + Sy Equation 1.47

a est une variable dépendante du couvert.

L’efficacité de collection par interception E;, proposée par Zhang et al. (2001) est liée a la taille
caractéristique L des obstacles présentés par le couvert grace a U’Equation 1.48 en négligeant

I’efficacité de collection d’éventuelles microrugosités sur ces obstacles.

_1dy\?
Eine = E(T) Equation 1.48

Ce modéle a été validé a l’aide de mesures plus récentes que le modéle de Slinn (Zhang et al.,
2001).

Les limites des modéles résistifs résident dans lincertitude et la variabilité des données d'entrée du
modeéle telles que le temps et les parameétres dépendants de l'espece étudiés. Par conséquent, ces
paramétres peuvent donner lieu a des incertitudes importantes dans les résultats de la simulation,
et il est trés important de connaitre leffet des paramétres dentrée individuels sur la sortie du

modele. Les modeles non linéaires, comme la plupart des modéles de dépot, peuvent amplifier les
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incertitudes de certains parameétres et atténuer les autres. Par conséquent, dans de nombreux cas,
ces modeéles peuvent surestimer ou sous-estimer les flux de dépot sec par le calcul de la vitesse de
dépot sec (Mohan, 2016).

1.3.4.3 Modeéle de dépot sec semi-empirique Piskunov (2009) via Sehmel and Hodgson
(1978)

Certains auteurs ont récemment progressé sur des modeles a résolution numérique (Piskunov, 2009 ;
Hussein et al., 2012). Dans cette section, on s'appuiera sur le modéle semi-empirique pour la vitesse
du dépot sec sur une surface (Kharchenko, 1997; Sehmel, 1980a; Sehmel & Hodgson, 1978; Sehmel,
1973) qui est généralement appelé modéle de Sehmel. La vitesse de dépot sec de particules de
Sehmel et Hodgson est donnée par un modele de transfert de masse a trois boites qui utilise une
résistance de transfert de masse pour décrire la vitesse de dépot allant d'une hauteur avec une
concentration en particules de référence vers la surface (Lin et al., 1993). Sehmel et Hodgson ont
proposé un modeéle empirique basé sur des courbes adaptées aux résultats du dépot de soufflerie
pour une gamme de couvertures de surface du sol. Dans ce modéle le flux de particules, F
(particules.m™?.s"), a travers la couche limite de concentration est décrit par une forme modifiée
de la premiére loi de diffusion de Fick (Hussein et al., 2012; Zhao & Wu, 2006).

ac
F=—(Dr+ Db)@ —iC Equation 1.49

Avec ¢, le coefficient de diffusion turbulente, D, le coefficient de diffusion brownienne, C la
concentration en particules et V; la vitesse de sédimentation et le coefficient i prendra une valeur
en fonction de Uorientation de la surface de dépot : 0 si la surface est verticale, -1 si elle est

orientée vers le bas (plafond) et 1 si elle est orientée vers le haut (plancher).

Les expériences montrent que le flux vertical de particules F prés de la surface est proportionnel a
sa concentration surfacique C(z). Comme vu précédemment (paragraphe 1.3.1), la vitesse de dépot
sec est typiquement déterminée a partir des concentrations de polluants mesurées et du flux a une

certaine hauteur z,,,.

En partant du postulat que la vitesse de dépot sec de particules déduite par les données
expérimentales est constante dans la couche de surface, il vient que cette vitesse de dépot sec
v4(2) s’exprime :

US

F
vg(2) = . =

. 1— exp(:j—ilnt) Equation 1.50

Avec u*la vitesse de frottement du vent et Int Uintégrale de trainée (Piskunov, 2009). Cette

intégrale de trainée est divisée en deux composantes (Equation 1.51) :
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0 u*dz Zexp u*dz .
Int = J; . D = Intexp +J; & +D = Intexp + Int, Equation 1.51

Int,,, est déduit des données expérimentales de vitesse de dépot sec v,,, (Equation 1.52)

vs)

vexp Equation 1.52

Intey, = z—:ln(l —

Int, est prise de de facon analytique pour toutes les catégories de stabilité atmosphérique Equation
1.53)

= IL| = 00, ——In—— 4+ 62222 | 5 ¢ '
k nzexp’ o nZexp L ’ Equation1.53
9 / 9
Int, = L ( 1—Zz—1)< l—zzexp+1)
——ln ,L<0
k 9 9
1_ZZ+1 1_ZZ€JCP_1

Avec k la constante de van Karman et L la longueur de Monin-Obhukov.
Sehmel and Hodgson (1978) ont proposé une expression dinterpolation pour la détermination

d'Intes,en utilisant les vitesses de dépot expérimental a une hauteur z,,,, = 0,01m.

4
In(~Intex,) = —367.8+ 16,4 In — 0,73In(100d)In(10*D) ~ 0,5[In(100d)]’

0,03 0,2 0,03
+0,13tn (=) + 0,250 () [1 - 0.2 (==
Z u Z

Equation 1.54

0,03
—0,03Int,ln (Z—) —32,7In(100d)
0

Avec v la viscosité cinématique de Uair ; d le diamétre de la particule ; zyla longueur de rugosité et

7. le temps de relaxation adimensionnée.

Ces différents modeéles seront confrontés par la suite (chapitre 4) aux valeurs expérimentales

obtenues au cours de cette thése.
1.4 Emission de particules a partir des couverts naturels

La littérature présente plusieurs maniéres de classifier les sources d'aérosols. La premiére est basée
sur l'origine des particules (poussiéres désertiques, volcans, embruns, biogénique, anthropique...) et
la seconde, que nous retiendrons ici, est basée sur le mode de formation des aérosols. Ainsi, cette

classification distingue deux types d’aérosols :

o les particules primaires qui sont émises directement dans ’atmosphére sous forme solide ou

liquide comme par exemple les aérosols minéraux résultant de ’érosion des sols, les sels de
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mer (embruns), les cendres volcaniques, les aérosols d’origine microbienne ou

bioaérosols... ;

e les particules secondaires qui sont en revanche directement formées dans |’atmosphére par
des processus de conversion de gaz en particules. Cette conversion gaz/particule peut
donner lieu a la formation de nouvelles particules ultrafines, par nucléation, ou par
condensation a la surface de particules préexistantes mais également ces particules

ultrafines peuvent condenser sur les particules du mode accumulation.

Dans le cas d’un rejet accidentel nucléaire, les radionucléides seront portés préférentiellement par
les particules primaires puis dans un second ordre par les particules secondaires (Sportisse, 2007).
Ces particules primaires peuvent étre remises en suspension par des processus principalement
éolien (Lamaud, Chapuis, et al., 1994). Les radionucléides peuvent alors se retrouver dans
’atmospheére. Si les particules primaires sont des microorganismes de type bactérie ou champignon,
ils peuvent reconcentrer les radionucléides contrairement a une particule inerte. Le processus de
remise en suspension des particules primaires ainsi que les travaux déja effectués dans la littérature

sur ce sujet sont présentés ci-apres.

1.4.1 Processus de mise en suspension des particules primaires

La remise en suspension des particules résulte de l'importance des forces de réentrainement
s’exercant sur une particule par rapport aux forces d’adhésion a la surface de cette derniére (Figure
1.21).
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Figure 1.21 : Forces exercées sur une particule en contact avec une surface et soumise a un
écoulement d’air.

1.4.1.1 Forces d’adhésion

1.4.1.1.1 Force de gravité

Etant donné la taille des particules étudiées, la force de gravité est généralement la force la moins
importante comparée aux autres forces en présence. Cette force F; est proportionnelle au volume
de la particule et dépend donc du cube du diamétre comme le montre son expression (Equation
1.55).

T
F, = 09

d,’ ,
6 P Equation 1.55
ou g est 'accélération de la pesanteur, p, la masse volumique de la particule et d,, le diamétre de

la particule.

1.4.1.1.2  Force de capillarité
En général, ’adhérence d’un aérosol augmente avec ’humidité relative de l’air ambiant, le

phénomeéne ne devenant appréciable que lorsque ’humidité relative est supérieure a 70 % (Renoux
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& Boulaud, 1998). Ainsi un ménisque se forme entre la particule et une force de capillarité
apparait. Son intensité dépend alors du taux d’humidité (Equation 1.56).

Fg = 2mnod, B .
Equation 1.56

Avec ¢ la tension superficielle de ’eau (73 mN.m™" & 20°C).

1.4.1.1.3  Force électrostatique

La force électrostatique exercée sur une particule est composée de quatre forces distinctes que
sont la force de Coulomb, la force image, la force diélectrique ainsi que la force dipdle-dipole (Li &
Ahmadi, 1993). On a donc :

g2 qu¢3_3nd@dj . ,
16mez? 1623 128z2 P Equation 1.57

Fo=qEq —

Avec E,, le champ électrique en V.m" , g la charge portée par la particule, ¢ la permittivité de
l’espace libre (pour lair, elle est de 8,86x10™"> F.m™), z est la distance entre la paroi et la

particule, prise égale a 4x107'° m.

Li and Ahmadi (1993) montrent que les deux derniers termes sont négligeables pour la taille de
particule étudiée (inférieure a 100 pm). De plus, Nerisson (2009) rappelle qu’en présence d’un
champ électrique externe, la force de coulomb domine, et qu’en son absence, c’est la force image

qui domine pour les surfaces conductrices.

1.4.1.1.4 Force de van der Waals

Cette force est due au dipdle permanent ou induit entre une molécule appartenant a la particule et
une autre appartenant a la surface. Un dipole se définit par une répartition de charges électriques
telle que le barycentre des charges positives ne coincide pas avec celui des charges négatives.

Cette force peut avoir trois origines :

e la force de Keesom qui est due au dip6le permanent entre les deux molécules. Cette force
diminue lorsque les molécules vibrent, comme c’est le cas lorsque la température augmente
e la force de Debye qui intervient lorsque seule une des molécules posséde un dipdle

permanent. Ainsi, ce dipdle va induire un dipole sur la seconde molécule permettant aux

deux molécules de s’attirer [’une vers [’autre ;

e la force de London est la force attractive induite entre deux molécules n’ayant pas de
dipole permanent. En effet, le dipdle instantané d’une des deux molécules va induire un

dipole dans la molécule voisine.

La force de van der Waals, Fyp,,, est la force prédominante pour les tailles de particules étudiées

dans le cas d’un taux d’humidité faible. Cette force est proportionnelle au diameétre de la particule,
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comme le montre U'expression de London (expression approchée) valable uniquement pour le cas
particule/surface :

o Ad,
vow = 15,2 Equation 1.58

Avec A est la constante d’Hannaker et z est la distance entre la particule et la surface, prise

généralement égale a 4x10™"" m.
1.4.1.1 Forces de mise en suspension

Pour mettre les particules en mouvement, il faut donc une force qui soit supérieure a somme de ces
forces de cohésion. Les processus d'émission de ces aérosols résultent alors d'interactions complexes
entre la vitesse du vent et la rugosité du sol (Marticorena & Bergametti, 1995; Marticorena et al.,
1997) : une vitesse de frottement seuil qui dépendra du couvert étudié sera nécessaire pour la
remise en suspension des particules. Les particules ayant des diameétres compris entre 70 et 500 pm
arrivent a quitter le sol, mais retombent directement et se désagrégent, c’est le mouvement de
saltation. Ce mouvement est a l’origine de production des particules fines, qui pourront ensuite

étre remises en suspension par le phénoméne d’érosion éolienne.

La Figure 1.22 présente la vitesse de frottement seuil u* nécessaire a la remise en suspension de
particules sur un sol nu en fonction de leur diamétre. Cette vitesse de frottement est minimale
(0,25 m.s-1) pour des particules qui ont un diamétre de Uordre de 80 pm. Au-dessus de 80 pm c’est
le poids des particules dont la force de gravité qui a une influence sur |’augmentation vitesse de
frottement seuil. Tandis qu’en dessous de 80 pm ce sont les forces de cohésion interparticulaires qui

augmentent avec la baisse du diamétre et donc qui font augmenter u*.

Le domaine qui nous intéresse est celui des particules submicroniques. On voit alors clairement que
la vitesse de frottement seuil est élevée (2,5 m.s™') ce qui induit des vitesses de vent trés élevées

(de Uordre de 50 m.s™" & 2 m au-dessus du sol nu).
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Figure 1.22 : Vitesses de frottement seuils u*nécessaires pour la remise en suspension éolienne
des particules 2,65 g.cm™ sur un sol nu en fonction de leur diamétre D, (Marticorena &

Bergametti, 1995).

D’autres processus de remise en suspension existent. Par exemple un de ces processus résulte de
leffet a la fois du vent et de la pluie sur le détachement de particules. L’effet de remise en
suspension des particules déposées sur le sol par les éclaboussures dues a la pluie et dans des
conditions ou il n’y avait pas de vent a été étudié en détail (Garger et al., 1998; Heerden, 1967). Le
résultat global de ces études est que la contribution de la remise en suspension par les
éclaboussures est trés faible comparée a la remise en suspension par le vent. Un autre processus
peut étre 'effet des bourrasques de vent (Giess et al., 1997), cependant tres difficile a quantifier

in situ.

1.4.2 Définition du coefficient de remise en suspension

La mise ou la remise en suspension des sols / sédiments contaminés dans latmosphére se
caractérise selon deux approches principales. L'approche du facteur de remise en suspension est
basée sur le rapport entre la concentration dair volumétrique et la concentration du sol.

L'expression de ce paramétre est:

v O
ST Cyp Equation 1.59

Avec K, avec le coefficient de remise en suspension (m™), la concentration € dans l’air de I’élément
étudié (particules.m?) et Cs o la concentration surfacique au niveau du sol (particules.m?).

L'approche du taux de remise en suspension est basée sur le rapport entre la densité du flux de

particules et la contamination du sol :
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— Fpart (t)

Rs Cso Equation 1.60

Avec R, le taux de remise en suspension (s), Fyqrele flux de particules (particules.m?.s™).

Cette définition implique que le dépot et la remise en suspension soient déterminés par les mémes
facteurs, ce qui n’est pas forcément le cas. Dans la suite de ce mémoire, seul le coefficient de
remise en suspension, beaucoup plus opérationnel que le taux de remise en suspension, sera étudié.
En effet, lapproche par facteur de remise en suspension permet dobtenir directement la
concentration dans lair, alors que le taux de remise en suspension permet d'obtenir un flux de
masse ou dactivité, plus pratique a utiliser dans les équations de conservation du transport de

polluants dans les modéles mécanistes.

1.4.3 Mesures du facteur de remise en suspension dans |’environnement

La remise en suspension a surtout été étudiée en grande majorité pour les radionucléides a l’issus
des accidents nucléaires comme celui de Tchernobyl. Ainsi, des mesures in situ pour la
contamination par le plutonium et pour le césium provenant de l'accident de Tchernobyl (Sehmel,

1980a) ont été effectuées et sont reportées dans le Tableau 1.7.
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Tableau 1.7 : Valeurs de coefficient de remise en suspension d’aprés DOE Handbook (1994).

Element Lieu et couvert étudié K mesuré (m™) Référence
Cs 2,0 x 10°
“K 3,2x10° .
239,240p Munich, semi-rural 1,2 x10° Rosner(2a(|)1611\)1\11nkler
Ra 1,0x10°-1,2 x 107
28y 3,2x 107
3¢s Hannovre, urbain 1,0 x10°-1,0 x 10° Hollander (1994)
3¢s Denmark urbain 3,6 x 10°"° Fogh et al. (1999),
3¢s Kiev, urbain 1,0 x 107 Nair et al. (1997),
3¢s Chernobyl, urbain 4,3x107° Garger et al. (1997)
137¢Cs Chernobyl, feu de forét 1,6 x 10710 Kashparov et al. (2000)
131 Nevada 1,0 x 107 - 1,0 x 10°  Anspaugh et al. (1970)
B Site d'essai nucléaire 2,0x10%-1,0x 10"
E Site d'essai nlrj]((:eltet?)l;aeé:peratlons de 4,0%10%- 5,0 x 10°
Pu Site d'essai de Maralinga 3,0x107-7,0x10™ Stewart (1964)
238 Site d'essai de Marah:ngAa, 8 heures aprés 1,0 x 10°*
le dépot
238 Site d'essai de Maralinga 3,0x 10
Pu Nevada 3x 10"°-3x 10°  Anspaugh et al. (1975),
2py New York 5,0 x 10
238, UK 5.0 x 10-9 Bennett (1975),
accident de Palomares , Spain 1,4%x10°-7,8x10®
Pu 10 5 Iranzo et al. (1987)
Palomares, culture espagnole 1,2x107"- 8,7 x 10
Champ contaminé, trafic de tracteur 5,0 x 10%- 1,0 x 10°®
Champ contaminé, fertilisation 7,9 x 107
Pu Champ contaminé, labour 5,0 x 10°¢ Milham et al. (1975)
Champ contaminé, plantation 1,8 x10%-7,9x10°
Champ contaminé, trafic 1,8 x 10°
Pu Nevada, champ contaminé (rural) 7,0x 10°¢
PU . 5 Langham (1971)
Nevada, trafic 7,0 x 10
Pu Kentucky 1,0x 107 -1,0 x 10° Sehmel (1973)
Pu Traitement de déchet contaminé 5,6 x 108 Myers et al. (1975)

Sehmel (1980a) et Nicholson (1988b) ont étudié la remise en suspension des particules

submicroniques a travers différents état de [’art. Comme on peut le voir sur la Figure 1.23, dans les

premiers jours et les premiers mois qui suivent un accident, les valeurs du facteur de remise en

suspension (K;) disponibles dans la littérature se situent généralement entre 10° m™ dans les zones

résidentielles, sur un site en cours de nettoyage et sur un site aride et 10 m™” sur un site rural

(Tableau 1.7). Le facteur de remise en suspension diminue a 1x10% m™ ou 1x10° m™" aprés 3 a 4 ans

du fait de U’assimilation des radionucléides par le sol. On constate également que dans les climats
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humides ou semi-humides, la remise en suspension est généralement plus importante dans les
conditions urbaines que dans les zones rurales. Cependant, ce n'est peut-étre pas le cas dans les
environnements désertiques ou semi-désertiques. On remarque également que les facteurs de

remise en suspension ont des incertitudes allant jusqu’a trois ordres de grandeurs.

WIND RESUSPENSION STRESSES ) T

-

N e vy RS PP s ol S ITTT | s ool Lol P P | PR
oo w0° w0® 0’ 10 107’ w? 0’ 02
RESUSPENSION FACTOR, m-l

Figure 1.23 : Facteur de remise en suspension (K,) retrouvé dans la littérature en fonction du

temps. Les barres d’erreurs représentes I’étendu de ces facteurs (Sehmel, 1980a).

1.4.4 Modélisation de la mise en suspension

Le développement d'un modéle de remise en suspension n'est pas une tache facile en raison du
nombre de processus plus ou moins important. Dans l'ensemble, cela entraine une dépendance vis-a-
vis du matériau (taille, forme et adhérence des particules), le type de surface (rugosité, humidité),
le temps écoulé depuis le dépot et lintensité des actions mécaniques (traitement des sols). Comme
pour les mesures, les modéles de remise en suspension peuvent étre distingués selon le contexte
environnemental. Par exemple, il est recommandé que les modéles testés sur les données
recueillies aprés l'accident de Tchernobyl soient utilisés dans le contexte de rejets accidentels dans
lair. Pour les conditions rurales, le modéle suggéré par Garland (1983) :
K@) =12x1070¢™ Equation 1.61
Ou t est le temps en jours aprés dépot. Dans ce modeéle et les modeéles suivants décrits dans cette
section, les formulations modéles ne sont pas indépendantes de l'unité dans laquelle le temps est
exprimé. Garland et al. (1992)] a indiqué que cette formule s'appliquait aux dépots de plus d'un

jour.
Pour les milieux urbains, le modéle de Linsley (1978) a fourni les meilleurs résultats dans les

exercices d'intercomparaison (Barnett et al., 2009) :

=106 — -9 j =
Ks(t) = 107°exp(—0,01t) + 107> avec t en jours Equation 1.62
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Cette expression produit un facteur de remise en suspension qui se situe dans la gamme de ceux
estimés dans les expériences in situ. Cependant, il tend a surestimer les concentrations a court
terme et a sous-estimer les valeurs a long terme. En outre, la diminution exponentielle avec le
temps est difficile a justifier car elle est rarement mesurée dans les expériences. Pour les
conditions arides et désertiques, il est recommandé d’utiliser le modéle décrit par Langham (1971).
Ce modeéle donne des valeurs intermédiaires entre celles observées pour les milieux urbains et
ruraux a long terme. La forme du modéle est :

K, (t) = 107% exp(—0,15vt) + 10~° avec t en jours Equation 1.63
Les valeurs et les modeéles sélectionnés ici sont adaptés pour l'évaluation des impacts radiologiques
de la remise en suspension des radionucléides déposés dans le milieu naturel suite a des rejets
accidentels dans lair. Cependant, la variabilité des facteurs de remise en suspension mesurés

(Figure 1.23) est trés élevée et l'exactitude des prédictions de ces modeéles est assez faible.

1.4.5 Cas particulier des bioaérosols

Les microorganismes affectent la solubilité et la stabilité des radionucléides dans les
environnements contaminés. L’implication directe des microorganismes dans la biotransformation
des radionucléides est d’un intérét considérable du fait de leurs applications potentielles dans la
bioremédiation des sites contaminés, dans le prétraitement des déchets radioactifs et dans des
processus essentiels a la performance des dépots de déchets nucléaires (Poinssot & Geckeis, 2012).
Ainsi ces microorganismes seraient capables d’assimiler la majorité des radionucléides tels que le
37¢Cs, """ et le *H (rejetés en majorité lors d’un accident nucléaires). Une fois les radionucléides
assimilés, les microorganismes pourrait s’aérosoliser suivant différents mécanismes et ainsi
disperser la contamination. Ainsi, aprés ’accident certaines hypothéses de cas de remise en
suspension de '’Cs sont la remise en suspension des microorganismes. Le prochain paragraphe

décrit les caractéristiques des bioaérosols (Kajino et al., 2016).
1.4.5.1 Caractéristiques des bioaérosols

Les bioaérosols sont des particules aéroportées d’origine microbienne, animale ou végétale (Douwes
et al., 2003) et présentent aussi bien en milieu extérieur qu’intérieur. Ils sont présents dans ’air
sous plusieurs formes physiques, mais parmi les microorganismes présents dans ’atmosphére, les

bactéries et les champignons sont les plus représentés. Ils peuvent étre :
e individualisés (spores, cellules bactériennes,...) ;

e regroupés sous forme d’agrégats composés de plusieurs éléments individualisés ou avec

d’autres matériels biologiques ;

e issus de produits (mycotoxines, endotoxines,...) ou de fragments d’éléments individualisés ;
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e se présenter sous forme de particules d’origine biologique associées a des particules non

biologiques (Duquenne & Greff-Mirguet, 2005).

Parmi les particules de diametre supérieur a 0,2 pm en air intérieur, 5-50 % sont d’origine
biogénique (Jaenicke, 2005). La taille moyenne des bactéries (eucaryote) est de lordre du
micrometre tandis que les champignons (procaryotes) ont des tailles plus importantes : de [’ordre

de la dizaine de micron (Tableau 1.8).

Tableau 1.8 : Les différents microorganismes et leurs tailles respectives (Mussard, 2006).

Microorganismes Taille approximative
Virus 0,01-0,25 pm
Bactéries 0,1-10 pm
Mycetes (champignons et moisissures) 2 - 100 pm
Protozoaires 2-1000 pym
Algues 1 pum - plusieurs métres

1.4.5.1.1 Bactéries

Les bactéries sont des organismes procaryotes unicellulaires. Les spores bactériennes (endospore)
présentent une grande capacité de résistance a la chaleur (Forthomme, 2012), la dessiccation et
aux composés chimiques et parviennent parfois a survivre pendant des centaines d’années. Dans ce
cas, les spores bactériennes sont incapables de se diviser, ont un contenu en eau trés faible et
disposent de niveaux de charge énergique potentielle trés faible. Lorsque le milieu sera a nouveau
favorable la cellule commencera a se diviser de nouveau et reprendre une activité normale. La
cultivabilité définit la capacité d’une bactérie a se diviser sur un milieu de culture, jusqu’a former
une colonie de taille visible. Cette définition est vague, " les conditions optimales " et " le milieu de
culture " étant des paramétres variables suivant les souches. La comparaison des concentrations en
organismes cultivables provenant d’études distinctes est alors hasardeuse. De plus, il existe un état
particulier des bactéries, trés répandu, et que l’on nomme état " Viable non cultivable " (VBNC). Cet
état peut étre induit par un changement brusque d’un milieu favorable a un environnement
appauvri en nutriments, en eau,... imposant des conditions de stress aux bactéries. La viabilité
d’une cellule bactérienne correspond a la propriété de se multiplier quand les conditions sont
adéquates (Roszak & Colwell, 1987). Ce n’est d’ailleurs qu’au début des années 1980, lorsque
'existence des cellules viables mais non cultivables a été mise en évidence, que 'utilisation de la
méthode par culture a montré ses limites. Ces cellules qui ont la capacité de se diviser et de former

des colonies sont temporairement bloquées mais pour le moins vivantes.
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Seule une faible quantité de cellules bactériennes est cultivable par l'utilisation de milieux de
culture adéquate. Tringe et al. (2008) supposent qu’environ 0,08% des bactéries totales en air
extérieur, sont cultivables. Les autres bactéries sont soit dans un état VBNC, soit mortes. Selon
(Wilson & Lindow, 1992), 75% des bactéries viables se développant sur des feuilles de végétaux avec
une faible présence de nutriments, ne sont plus viables et cultivables aprés 3 jours passés dans cet
environnement. De plus, des études ont montré que des cellules étaient encore capables de se
diviser a la suite d’un stress nutritionnel mais sans augmentation de la biomasse et en formant des
petites cellules ovoides (Novitsky and Morita (1977) dans Roszak and Colwell (1987)). Il s’agit d’une
division réductive pour laquelle la taille des cellules est considérablement réduite aprés quelques
divisions. Des rapports de volumes variant de 15 a 300 ont déja été décrits. Bien que le nombre de
cellules puisse augmenter, l’incapacité a former des colonies visibles demeure. Les colonies
pourront néanmoins reprendre une taille dite " normale " (habituellement observée en laboratoire)

si elles sont a nouveau disposées sur un milieu nutritif qui leur convient.

1.4.5.1.2 Champignons

Les champignons ou mycétes utilisent la matiére biologique morte (Forthomme, 2012) comme
source nutritive pour assurer leur reproduction. Tout comme les bactéries, les mycétes jouent un
role primordial comme agent de décomposition. Parmi les champignons, une distinction est faite
entre les levures et les moisissures dont la plupart des espéces font partie des ascomycetes
(embranchement des champignons). Les levures sont des organismes unicellulaires se divisant soit
par bourgeonnement (de facon asexuée) soit par la formation de spores (de facon sexuée). Les
moisissures présentent quant a elles des filaments fins, longs et ramifiés que ’on appelle " hyphe ",
qui s’entrelacent et forment une masse nommée mycélium. Ce sont des organismes pluricellulaires
se reproduisant majoritairement par la dissémination dans ’air des spores produites et, dans une
moindre mesure, par des fragments d’hyphes viables. Tout comme les bactéries, les champignons

peuvent concentrer la radioactivité (Martens, 1976).
1.4.5.2 Transfert des bioaérosols dans [’atmosphére

Les bioaérosols se dispersent de la méme facon que les aérosols de méme taille (Mohr, 2007). Ceux
dont la taille est inférieure a 5 pm possedent des temps de vol de quelques minutes voir quelques
heures tandis que les particules plus grossiéres (>10 pm) sédimentent plus rapidement pour se

déposer sur des surfaces.

Les couverts végétaux sont une source de micro-organismes pouvant étre aussi bien "bénéfiques”
que "néfastes” pour la santé humaine et U’environnement : agents phytopathogénes (bactéries,
virus, champignons), bactéries responsables d’intoxications alimentaires, micro-organismes jouant
potentiellement certains roles dans les processus atmosphériques (formation de nuages
notamment). Leur dissémination s’effectue, pour une large proportion, par voie aérienne. Une
partie de leur cycle de vie se déroule ainsi dans l’atmosphére, ou ils se présentent sous forme

d’aérosols. Malgré la présence quasi ubiquiste de ces bioaérosols et leur importance en termes
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d'impact sanitaire ou environnemental, les mécanismes présidant a leur remise en suspension sont

peu connus et donc pas quantifiés.

La microbiologie des aérosols (Morris et al., 2011) émerge actuellement comme nouvelle discipline
et se trouve au croisement de différents champs disciplinaires : microbiologie, modélisation,
épidémiologie, physique des aérosols... Jusqu’a présent, la grande majorité des études a reposé sur
des études en environnement intérieur ou sur des évaluations expérimentales du contenu microbien
d’échantillons d’atmosphére, qui ont pu étre reliés empiriquement a divers facteurs : site, saison,
heure de la journée, altitude et caractéristiques physico-chimiques de la masse d’air. En revanche,
un nombre trés faible d’études s’est attaché a quantifier les flux d’émission de ces micro-
organismes par les surfaces végétales, et ’a fait dans une gamme de conditions météorologiques
trés restreinte (Lindemann (Lighthart & Shaffer, 1994; Lindemann et al., 1982). En effet, seul
Uimpact de la chaleur et des radiations solaires sur les concentrations en bioaérosols (Lighthart &
Shaffer, 1994) a été montré.

Une meilleure connaissance des bioaérosols, de leurs cycles et de leur role dans ’environnement,
passe évidemment par l’évaluation des quantités émises par les surfaces végétales, des conditions
favorisant cette émission, et des quantités qui se déposent au sol. Cette évaluation est notamment
indispensable si I’on désire modéliser les cycles de dispersion microbiens. Pour recentrer |’étude
lors de cette thése il a été choisi d’étudier uniqguement les bactéries qui ont une taille de ’ordre du

pUm tandis que les champignons ont des tailles de quelques pm.

1.4.5.3 Méthode de préléevement et de quantification de la concentration dans
I’atmosphére
L’échantillonnage des microorganismes de ’air s’effectue de la méme facon que pour des particules
inertes, soit principalement par aspiration. L’efficacité des échantillonneurs dépend pour ’essentiel
du débit d’aspiration, du mécanisme de collecte ainsi que de la conservation de la cultivabilité des
microorganismes afin de permettre une quantification par méthodes de culture (Griffiths &
DeCosemo, 1994; Grinshpun et al., 1994; Kulkarni et al., 2011).

1.4.5.3.1 Méthode de prélevement
Aprés aspiration, les microorganismes peuvent étre capturés selon les trois techniques suivantes
(Duquenne & Greff-Mirguet, 2005) :

e Prélévement par impingment (impaction sur un milieu liquide) ;
e Prélevement par filtration ;

e Prélévement par impaction (impaction sur milieu gélosé).
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1.4.5.3.1.1  Prélévement par impingment ou impaction sur milieu liquide

La méthode de prélévement consiste a créer un contact entre le flux d’air et un liquide de collecte.
Ce dernier est généralement soit de l’eau soit une solution physiologique a laquelle peuvent étre
ajoutés des agents de protection contre les chocs osmotiques et des tensioactifs contre la
dessication. La méthode par impingment permet de rallonger considérablement les temps
d’échantillonnage de plusieurs heures avec l'utilisation d’huile comme milieu de prélévement
(Eduard, 2006). L’échantillon peut ensuite étre dilué et est compatible avec un grand nombre de
méthodes d’analyse (culture sur milieu gélosé, microscopie, biologie moléculaire...), ce que
I’échantillonnage par impaction sur milieu solide ne permet pas (Duquenne & Greff-Mirguet, 2005).
Concernant ’échantillonnage des microorganismes par cette technique, les impingers sont
principalement utilisés pour échantillonner des bactéries. Les spores fongiques sont souvent
hydrophobes et peuvent présenter des efficacités de capture moins bonnes (Eduard et al., 2012) en
étant plus facilement réentrainées par le flux d’air de sortie car elles restent a la surface du liquide
(Muilenberg, 1989).

1.4.5.3.1.2  Prélevement par filtration

La méthode de prélévement est couramment utilisée pour la collecte d’aérosols microbiens en
raison de sa facilité et de sa rapidité de mise en ceuvre. Cette méthode consiste a séparer les
particules de ’air en les faisant passer a travers un média filtrant. Une pompe en aval controle le
débit d’air tandis qu’un filtre adapté aux analyses souhaitées est placé au travers du flux d’air. Une
téte de prélévement peut également étre ajoutée pour sélectionner une gamme de taille de
particules a prélever (comme une téte PM10 qui sélectionne les tailles de particules inférieures a 10
pum). La collecte des particules sur le filtre se fait par impaction ou par interception a la surface ou
dans le réseau poreux du milieu filtrant. Les filtres sont soit de types capillaires (type membrane en
polycarbonate) ou de types médias fibreux (type filtres en fibres de verre) (Duquenne & Greff-
Mirguet, 2005). Un des principaux inconvénients de ’échantillonnage par filtration est la
dessiccation des cellules microbiennes, aussi cette technique est généralement utilisée pour
échantillonner la poussiére dans ’air (Crook & Burton, 2010). La perte de viabilité dépend
principalement des especes microbiennes échantillonnées, du temps d’échantillonnage et du taux
d’humidité relative (Wang et al., 2001). Les spores bactériennes et fongiques présentent un taux de
survie plus important que les bactéries végétatives (Jensen et al., 1992; Palmgren et al., 1986;
Wang et al., 2001).

1.4.5.3.1.3  Prélevement par impaction sur milieu gélosé

La méthode de prélévement consiste a faire passer l’air aspiré a travers une série d’orifices (grille)
et les particules viennent s’impacter sur une surface cible (support de collecte) placée sur le trajet
du flux d’air. Souvent, la surface de prélévement est un milieu gélosé dans le cas de la collecte des
aérosols microbiens. Plus une particule portée par un écoulement est grosse et plus les forces

d’inertie agissant sur elles sont importantes. Les impacteurs se basent sur ce principe pour collecter

IRSLI 82



des particules en fonction de leur diamétre aérodynamique. Ils sont souvent a plusieurs étages pour
séparer les différentes tailles. Plusieurs géométries sont mises en jeu pour collecter les particules :
impacteurs a orifices circulaires, a fentes, centrifuges... Les temps d’échantillonnage par impaction
doivent étre courts (de U'ordre de U’heure) pour éviter la formation d’un trop grand nombre de
colonies aprés culture, ce qui rendrait le comptage difficile. Parmi les différents impacteurs
commerciaux, Ll'impacteur Andersen est souvent considéré comme élément de référence
(Forthomme, 2012). Il a été choisi d’utiliser uniquement la méthode par impaction sur milieu gélosé

qui est la méthode qui correspond le plus a nos attentes a savoir :
e Un temps de préléevement ne dépassant pas 30 min ;

e Un volume d’air prélevé assez important pour pouvoir quantifier correctement les

concentrations des bioaérosols ;
¢ Une méthode de prélévement adaptable a des campagnes de terrains.

Cette méthode sera développée lors du chapitre 2.
1.5 Conclusion

Cette partie a permis d’introduire les notions de base en physique de !’atmosphére et de |’aérosol
qui permettent de décrire les phénomeénes et de dégager les parameétres sensibles. La
compréhension du fonctionnement de la couche limite atmosphérique et surtout de la couche de
surface (couche a flux constant) est essentielle pour comprendre les échanges atmosphériques pres

du sol.

Les notions sur le diametre de particules et les phénomeénes régissant le dépot des particules
submicroniques (diffusion brownienne, interception, impaction, sédimentation) ont été introduites
étant donné leur influence sur le phénoméne de dépot sec. La revue des résultats expérimentaux
montre des conditions de mesures variées, tant au niveau de la nature de la surface, que de
’aérosol considéré ou des conditions aérodynamiques de l’écoulement. Il en résulte une forte
dispersion des vitesses de dépot mesurées, y compris pour une méme méthode de mesure. De plus
aucune mesure de vitesses de dépot sec en fonction des paramétres micrométéorologique n’existe
pour les particules inférieures a 10 nm. Ces particules pourraient avoir un impact non négligeable
en champ proche lors d’un rejet accidentel ou chronique d’une installation nucléaire et donc un
impact non négligeable sur ’environnement et les populations. De plus, les modeéles existants sont
essentiellement basés sur des mesures expérimentales en soufflerie. L’apport de plus de mesures in
situ permettrait de prendre en compte les différents phénoménes peu ou mal interprétés
(coagulation, condensation...) pouvant avoir lieu dans l’environnement. Un des objectifs de la these
est de réaliser des mesures de la vitesse de dépot in situ en fonction des conditions de stabilité
atmosphérique, de la nature des aérosols (gamme de tailles précises) sur un couvert prairial avec un
focus pour des particules inférieures a 10 nm. La revue des modéles met en évidence des écarts

entre les différentes vitesses de dépot calculées allant jusqu’a plusieurs ordres de grandeur. Ces
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écarts sont dus a la diversité des expressions de la captation des aérosols par la végétation. De plus
ces expressions sont rarement validées par des résultats expérimentaux, ou plus généralement pour

des conditions expérimentales différentes.

Les notions sur la remise en suspension des particules ont été également introduites. Ces notions
ont permis de montrer le manque de connaissance concernant le coefficient de remise en
suspension des radionucléides a ’issus d’accident nucléaire comme Tchernobyl. De plus la remise
en suspension des bioaérosols est trés peu étudiée mais pourrait avoir un impact non négligeable sur
la concentration des radionucléides dans U’atmosphere, au regard de la potentialité des
concentrations des radionucléides sur le sol et les surfaces végétales. L’un des objectifs de cette

thése est donc d’étudier ce processus de remise en suspension des bioaérosols de type bactéries.
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2 CHAPITRE 2 : DETERMINATION DE LA VITESSE DE TRANSFERT
VERTICAL : METHODES ET MOYENS EXPERIMENTAUX

Ce chapitre est consacré aux différentes méthodes de prélévements et de mesures que nous avons
utilisées pour accéder aux vitesses de dépot sec des aérosols et a la remise en suspension des
bactéries. Il est composé de deux parties ; la premiére traite des méthodes et du matériel utilisés
pour la mesure de vitesses de dépot par temps sec en fonction de la taille des particules : la

seconde partie détermine les flux de bioaérosols afin de documenter leur processus de remise en

suspension.

2.1 Dép6t par temps sec des particules : mesure de la vitesse de transfert
vertical

2.1.1 Gamme de 1 a 2 nm : méthode du gradient en utilisant la fraction libre des

descendants du ?*2Rn

Comme on a pu le voir dans le chapitre 1, il existe un manque de données sur les flux verticaux de
particules de taille nanométrique en fonction des conditions environnementales, a la fois pour
implémenter les modéles de dépot sec. Les flux et le dépot sec de particules atmosphériques de
taille nanométrique ne sont pas faciles a mesurer a laide de techniques classiques (corrélations
turbulente, méthode par accumulation) (Dabberdt et al., 1993). Aujourd’hui, quelques tentatives
de mesure de vitesse de dépot de particules nanométriques ont été effectuées grace a la méthode
du gradient (Schery & Whittlestone, 1995) et a la méthode REA (Schery et al., 1998). Dans
[’atmosphére, les descendants du **’Rn sont présents sous forme d’une fraction libre et d’une
fraction attachée aux particules atmosphériques déja en place (Porstendorfer, 1994). La fraction
libre des descendants du ?*’Rn sera largement étudiée dans le paragraphe suivant afin d’obtenir des
vitesses de dépot sec par la méthode du gradient. La Figure 2.1 résume les différents traitements et
moyens utilisés pour obtenir les vitesses de dépot sec de la fraction libre des descendants du **?Rn
par la méthode du gradient. Les différents aspects du calcul des vitesses de dépot sec par cette

méthode sont détaillés par la suite.
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\_dépdt sec AN )

Figure 2.1 : Traitements et moyens utilisés pour obtenir les flux de particules puis les vitesses

de dépbt sec de la fraction libre des descendants du 22?Rn.

2.1.1.1 Méthode du gradient

La méthode du gradient (voir paragraphe 1.3.3.2.1) repose sur la théorie du gradient de diffusion
(Fuentes et al., 1996; Meredith et al., 2014) (Equation 1.26). La méthode du gradient considére que
les gradients de concentration des gaz ou des particules sont le résultat d’une diffusion turbulente
au sein de la masse d’air. Dans notre cas elle consiste a mesurer les activités des particules de >"*Po

a deux hauteurs différentes.
2.1.1.2 Fraction libre des descendants du ***Rn

Aprés la désintégration radioactive du ?*2Rn (réaction gaz/particules), les radionucléides qui en
résultent (Figure 2.2) réagissent trés rapidement (<1s) avec les gaz en trace et les composants de
[’air, formant ainsi des clusters. Ces clusters sont alors appelés la fraction libre ou non attachée des
descendants du radon. Cette fraction libre est composée essentiellement de 2'®Po et de 2"Pb. Il
s’agit d’un aérosol nanométrique. Les dimensions du 2'®Po non attaché sont estimées entre 0,8 nm
et 1,4 nm tandis la fraction ultrafine du 2"Po semble &tre constituée de deux composantes
nanométriques de 1,4 nm et de 3 nm (Porstenddrfer, 1994). Outre la formation de clusters, ces
radionucléides s'attachent aux particules d'aérosol existantes dans l'atmosphére en 1 a 100 s,
formant ainsi la partie liée des descendants du radon (Porstendorfer, 1994). Dans |’atmosphére, les
descendants du *?Rn ont un diamétre aérodynamique médian en activité (AMAD) généralement
compris entre 0,3 et 0,6 um (Becker et al., 1984; Bondietti et al., 1987; Porstendorfer et al., 1990).
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Figure 2.2 : Chaine de filiation partielle du ?**Ra naturellement présent dans la lithosphére.

demi-vie

L’enjeu de ’échantillonnage est donc de piéger uniquement la fraction libre de ces descendants du
radon.

2.1.1.3 Mesure de la fraction libre des descendants du ?*?Rn

Une grille de diffusion (Figure 2.3) est un instrument utilisé pour séparer les particules ultrafines
(d<0,1 pm) suivant leur taille. Il se compose généralement d'une série de fibres circulaires ou
rectangulaires. La pénétration des particules a travers la grille dépend de leur diffusivité et, par
conséquent, de leur taille. Le champ d'écoulement et le dépot diffusif dans les fibres sont bien

compris a la fois a partir d'études théoriques et expérimentales (Soderholm, 1979).

Figure 2.3 : Grille de diffusion (TSI ; Model 376060) utilisée pour le préléevement de la fraction

libre des descendants du %22 Rn.

A Uinstar de Schery et al. (1998), il a été utilisé une grille de diffusion (TSI ; Model 376060) de 4 cm
a un débit de 200 L.min"' permettant d’échantillonner les particules ayant un diamétre inférieur a

1,3 nm basé sur la théorie qui suppose l'adhérence compléte des particules aux fibres de la grille de
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diffusion (Cheng & Yeh, 1980). L’efficacité de collection est généralement une fonction du nombre
de Peclet Pe défini par ’Equation 2.1 (Renoux & Boulaud, 1998).

ul

Pe = D, Equation 2.1

u est la vitesse moyenne du gaz porteur (m.s™'), L est une longueur caractéristique de ’obstacle (m)

et D, est le coefficient de diffusion brownienne.

Ce diamétre de 1,3 nm est donné pour une efficacité de pénétration (Equation 2.2) de 50% :

2
p=exp <_ 452 nPe 3) Equation 2.2
Avec p la pénétration des particules (sans dimension), n le nombre de grille de diffusion et Pe le

nombre de Peclet (sans dimension).

Une fois piégée, l'activité de la fraction libre sur la grille de diffusion doit étre mesurée. Le
prélevement de la fraction libre dure 30 min pour étre en accord avec des conditions constantes de
turbulence atmosphérique (Paragraphe 1.1.2). Etant donné les différentes demi-vies relativement
courtes (par rapport a un prélévement de 30 min) des premiers émetteurs alpha, descendants du

222Rn (Figure 2.2), le choix de mesurer le 2"“Po semble le plus approprié. En effet :

e le ?Po, descendant du ?’Rn, est présent partout dans l’environnement en concentration
suffisante pour étre détecté en spectrométrie alpha avec des temps de comptage courts

(quelques dizaines de minutes pour des volumes prélevés compris entre 0,5 et 1 m°) ;

e les demi-vies du *'®Po, 2"Pb et *'Bi, descendants du ?*’Rn et parents du *"“Po, sont
suffisantes pour réaliser des prélévements intégrés sur 30 minutes. En effet, si on
additionne les périodes de ces différents radionucléides, on dépasse aisément 30 min et

donc la décroissance de [’élément mesuré (*"*Po) n’aura pas débuté.

L’activité des grilles de diffusion en 2"Po a été mesurée a ’aide de 2 détecteurs Canberra A-1200-
32-AM associés a des chambres de mesure alpha Canberra 7401 et reliés a un module d’acquisition
Ortec 920E 16 voies (Figure 2.4). Le pic d’énergie de 7 687 keV a été utilisé pour le calcul des
activités de *"*Po. Les spectres d’énergie ont été analysés par le logiciel Interwinner 6.0. Le temps
de comptage (T.) de chaque échantillon a été compris entre 40 minutes et 1 heure pour obtenir
Uerreur analytique raisonnablement la plus faible (10 % en moyenne). Dans ces conditions, la limite
de détection des activités des échantillons a été de 0,5 Bg. A ce stade du protocole, le nombre de
désintégrations du 2"Po au cours de la période de comptage n’a volontairement pas été corrigé de
la perte d’activité du filtre par décroissance radioactive depuis le début de la période de

recalculé grace au modele de Jenkins (2002).
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Figure 2.4 : Photos du dispositif utilisé pour la mesure de I’activité en 2"Po sur les grilles de

diffusion par spectrométrie alpha.

L’activité du *'“Po dans ’atmosphére est ensuite obtenue a partir de I’activité mesuré d’une grille

de diffusion grace aux équations décrites dans Jenkins (2002).
2.1.1.4 Principe du modéle de Jenkins (2002)

Lorsque l’on souhaite calculer l'activité dans U’atmosphére des descendants du *?Rn, et en
particulier celle du *“Po, a partir de [’activité d’une grille de diffusion en 2'“Po, les périodes de
prélevement (T,), de délai (T4) entre la fin du prélévement et le début du comptage (7T,) doivent
étre considérées (Figure 2.5). Au cours de chacune de ces trois périodes, un terme de décroissance,
un terme de production (& U'exception du 2'“Po) et un terme d’apport (au cours de la seule période
de prélévement) doivent étre pris en compte dans les équations pour modéliser l’activité des
descendants du *’Rn (*'*Po, 2"Pb, *“Bi, et 2"Po) sur la grille de diffusion. Le nombre de
désintégrations de *'*Po mesurées sur une grille de diffusion au cours de T. est représentatif de
[’historique des activités de la grille de diffusion en 2'®Po, *'*Pb, et 2"Bi depuis le début de la
période de prélévement jusqu’a la fin de la période de comptage. De cet historique sont déduites
les activités de *'®Po, 2"Pb, *'“Bi et 2"*Po dans ’atmosphére (sachant que celles de *'*Bi et de 2"Po

sont identiques) sous les hypothéses suivantes :

e H1: les activités dans I’atmosphére des produits de décroissance du “?Rn sont constantes

pendant la période de prélévement ;

e H2: Uefficacité de filtration est identique pour tous les radionucléides ;
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e H3: le *™Ppo est en équilibre séculaire avec le 'Bi sur la grille de diffusion;

e H4: les radionucléides collectés sur une grille de diffusion, ainsi que leurs produits de

décroissance, restent sur la grille de diffusion au cours de T, T, et T..

A A, (T
Cr = ‘ 7 “;)—Q@Ma—qhecmizn%ajzﬂwbak
1—exp (_Tk) QsEf
_ 214;0
(5 _ 1—exp(=ATy) N 1 —exp(—ATy) 1 — exp(—4,T,) Equation 2.3
avec Ai (lj - li)(lk — &) Af()'i - Af)(lk - Af) (A — Ak)(/lj - Ak)

1- exp(—Ast) 1—exp(—A,Ty)
E =
(A = %) Ae(d = A)

Avec C, ’activité du **Po dans [’atmosphére (Bq.m™), T, la période de prélévement (s), A.(Ts)
[’activité de la grille de diffusion en 2"Po a la fin de la période de prélévement (Bq), Q; est le débit
de pompage (m’.s"), E; est lefficacité de la grille de diffusion, Aijk sont les constantes de
désintégration des radionucléides i, j et k (s), et C;; sont les activités des radionucléides i et j
(Bq.m™) calculées a partir des équations définies dans Jenkins (2002).

Ap(Ts +Ty) — Ai(T)AAfire — Aj(Ts) A fix

Ap(Ts) = o Equation 2.4

ou Ay (Ts + Ty) est Uactivité de la grille de diffusion en 214Po au début de la période de comptage
(Ba), A;;(Ts) sont les activité de la grille de diffusion en radionucléides i et j a la fin de la période
de prélevement (Bq), et fiyjx i sont des facteurs appelés "temps d’échantillonnage effectif”. A;;(T;)
et fijkk sont calculés a partir des équations definies dans Jenkins (2002).

Ny — A{(Ts + T)AArgix — Aj(Ts + Tg) Ak g

Ae(Ts +Tq) = I Equation 2.5

ol N, est le nombre de désintégrations du *“Po mesurées au cours de la période de comptage,
A;;(Ts + Ty) sont les activités de la grille de diffusion en radionucléides i et j au début de la période
de comptage (Bq), et gix;kkk SOnt des facteurs appelés "temps de comptage effectif”. A;;(Ts +Ty) et

8ikjkkk SONt calculés a partir des équations définies dans Jenkins (2002).

IRS[1 90



3.E-01  Prélevement Comptage

g i | —214-Bi, 214-Po

_ 3E01 : : { —214-Pb
S ! 5 | —218-Po
5 2.E-01 | i | i
3 201 | 5 | 5
v : : .
2 1E01 ! ! !
o ] 1 ]
< ! ! !

5.E-02 | i i ;

0.E+00 : : ’

0 2000 4000 6000

Temps (s)

Figure 2.5 : Exemple d’évolution au cours du temps de ’activité d’une grille de diffusion en
descendants du ?22Rn (2"Bi, 2'*Po, 2'“Pb et *'®Po), depuis le début de la période de prélévement

(T,) jusqu’a la fin de la période de comptage (T.) du >'*Po en spectrométrie alpha

2.1.2 Gamme de 2,5 nm a 1,6 um : méthode par corrélation turbulente en utilisant

I’aérosol atmosphérique

La méthode des corrélations turbulentes (parfois aussi appelée méthode des covariances) est une
technique micrométéorologique employée depuis une trentaine d’années pour la mesure des flux
dans la couche de surface (Dyer, 1974). Initialement utilisée pour déterminer les transferts de
chaleur et de quantité de mouvement, son domaine d’application s’est étendu ensuite a la mesure
des flux de gaz (Lenschow et al., 1981) et de particules (Hicks et al., 1982; Lamaud, Chapuis, et
al., 1994; Wesely et al., 1983). La Figure 2.6 résume les différents traitements et moyens utilisés
pour obtenir les vitesses de dépot sec par corrélations turbulentes. Les différents aspects du

traitement seront détaillés par la suite.
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Figure 2.6 : Traitements et moyens utilisés pour obtenir les flux de particules puis les vitesses

de dépot sec par corrélations turbulentes.

2.1.2.1 Principe de la méthode par corrélation turbulente et analyse cospectrale

En situation stationnaire et si il y a lhomogénéité horizontale (répartition homogene des flux sur la
zone étudiée), le flux vertical des particules peut étre déterminé par une analyse de covariance
entre la vitesse verticale du vent w et la concentration des particules (méthode de corrélation

turbulente).
La méthode consiste a calculer les covariances entre les fluctuations de la vitesse verticale du vent
(w') et les fluctuations d’une grandeur turbulente quelconque X'. Par exemple X' correspond a U’

pour le flux horizontal de quantité de mouvement, & T' pour le flux de chaleur sensible H et ¢’

pour le flux vertical d’un scalaire comme des gaz ou des particules.

Si w et X sont des valeurs instantanées de la vitesse verticale du vent et du paramétre turbulent
considéré, et X et w les valeurs moyennes de ces variables sur un intervalle de tempst, les

fluctuations turbulentes w'et X'sont données par la décomposition de Reynolds :

_ ’ — — v/ Y ,
w=w +wetX =X +X Equation 2.6

De plus le flux vertical F est donné par :
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Equation 2.7

Avec la conditionquew =0 ,0na:

1t
F=wX"= ?fo w'X'dt Equation 2.8
Dans la couche de surface, le spectre d’un parameétre turbulent représente ’énergie S(n) associée
aux fluctuations de cette variable en fonction de la fréquence n de ces fluctuations. Dans cette
couche, le spectre d’énergie d’une variable turbulente se décompose en trois parties (Figure 2.7) :
le domaine de production de ’énergie (A) (faibles et moyennes fréquences) ; le sous-domaine
inertiel (B), qui correspond a un transfert d’énergie vers les hautes fréquences ; le domaine

dissipatif ou [’agitation turbulente se dissipe en agitation moléculaire (C).

|~ A e B—|=~—C—|

(n ou k)53

S(n) ou S(k)

Log (fréquence (n) ou nombre d’onde (k))

Figure 2.7 : Spectre d’énergie de la turbulence atmosphérique indiquant le domaine de
production d’énergie A, le sous domaine inertiel B et le domaine de dissipation C en fonction

de la fréquence n ou du nombre d’onde k = 2nn/U (Kaimal & Finnigan, 1994).

Le sous-domaine inertiel du spectre se caractérise par une décroissance de |’énergie en fonction de

la fréquence suivant une loi en n>’3

, ce qui se traduit en représentation logarithmique par une
pente de coefficient -5/3 (Kaimal & Finnigan, 1994; Kolmogorov, 1942). La représentation du
spectre d’énergie couramment utilisée est de la forme log(nS(n) en fonction de log(n) Figure 2.8, le

domaine inertiel étant alors représenté par une droite de pente -2/3. En effet, cette représentation
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a ’avantage de faire apparaitre plus nettement la limite inférieure de la zone inertielle puisqu’elle

correspond alors au maximum de la courbe.

+1 I 1 | T
w Spectra
O z2=300m -
22 Sept. 1978
g —1 — p—
3
7]
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o
o -2+ —
Y- — 1500 - 1600 MDT |
— 1600 - 1700 MDT
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-4 -3 -2 -1 0 +1

log n

Figure 2.8 : Spectre d’énergie de la turbulence atmosphérique en log(nS(n)) en fonction de
log(n) (Kaimal et al., 1982).

Obukhov (1946) a montré que, par suite, les scalaires transportés comme la température ou les
concentrations passives ont également un spectre en -5/3 dans ce domaine de fréquence. Les
spectres normés par la variance prennent une forme universelle lorsqu’ils sont tracés en fonction de

la fréquence adimensionnée f (Kaimal & Finnigan, 1994) :

fo n(z_— d)

T Equation 2.9

Avec n la fréquence naturelle, z la hauteur de mesure, d la hauteur de déplacement et U la vitesse
verticale moyenne du vent.
Cette normalisation est utilisée dans le but de comparer Uallure des spectres de différents

parametres turbulents. Il en est de méme pour les cospectres, ou spectre de la covariance entre

deux composantes du vecteur vitesse ou entre une composante du vecteur vitesse et un scalaire. La

IRSLI 94



Figure 2.9 montre les courbes théoriques des cospectres des flux de quantité de mouvement (u'w’)
et du flux de chaleur sensible (w'T’) dans la couche de surface décrits par Kaimal and Finnigan
(1994).

10 .
| | | |

Cospectre

0.01

0.001 l il | |

0.001 0.01 0.1 1.0 10 100
n(z—d)

u

Figure 2.9 : Cospectres théoriques de la quantité de mouvement et du flux de chaleur sensible
dans la couche de surface en fonction de la fréquence adimensionnée atmosphérique (Kaimal &
Finnigan, 1994).

On remarque que le cospectre du flux de chaleur présente une zone mal définie en conditions
instables (en hachuré sur la Figure 2.9) et qu’il se décale vers les hautes fréquences adimensionnées

quand les conditions deviennent de plus en plus stables.
2.1.2.2 Traitement des données

Comme dans tous processus de traitement de données, il est nécessaire d’en établir la qualité. Elle
garantit que les résultats n'ont pas de biais ou d'erreur. Cependant il n’existe pas de protocoles a
proprement parlé dans la littérature et les différents tests et corrections sont étudiés
indépendamment. Des tests de qualité et des corrections, pour la méthode de corrélation

turbulente, qui ont été utilisés lors de cette thése, sont développés dans le paragraphe suivant.

2.1.2.2.1  Analyse spectrale

Cette technique requiert un échantillonnage rapide de ’aérosol, c'est-a-dire supérieur a une
fréquence de 10 Hz (Businger, 1986) pour étre compatible avec l’échelle de la turbulence
atmosphérique. Cependant, peu de systemes mesurant la concentration dans les particules

submicroniques dans l'environnement peuvent effectuer des échantillonnages a une fréquence aussi
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élevée, ce qui engendre une sous-estimation du flux. Pour évaluer cette sous-estimation du flux de
particules, une méthode de correction originale a été développée en fonction des similitudes entre
le cospectre du flux de particules d'aérosol w'C’ et la cospectre du flux de chaleur sensible (H =
pCpw'T’) noté w'T’ normalisé par le flux et pondéré par la fréquence naturelle dans la couche de

surface (Damay et al., 2009; Lamaud, Chapuis, et al., 1994).

Ainsi une analyse spectrale des cospectres du flux de chaleur de sensible et du cospectre du flux de
particules en utilisant la méthode Fast-Fourrier-Transformation (FFT) est utilisée. Le logiciel EdiRe,
développé par 'université d’Edinburgh (Clement, 1999), est utilisé pour calculer les spectres et les
cospectres ainsi que tous les parametres turbulents sur des périodes de 30 minutes. Un protocole

unique n'existe pas pour le contréle de la qualité des mesures covariance turbulente.

En effet apres FFT, une analyse cospectrale de la vitesse verticale du vent et de la concentration

des particules est appliquée, le flux peut étre exprimé comme suit (Kaimal & Finnigan, 1994) :

ng
! | A—
W= .j- Cowfcr(n)dn Equation 2.10

No
Ou n, est la fréquence la plus basse qui peut étre mesurée sur un échantillon au cours du temps t.
Dans cet exemple, le temps passé a traiter les échantillons est d'une demi-heure, nqy est donc

d'environ 10 Hz. ny correspond au seuil de réponse spectrale des dispositifs de mesure. En fait,

cette méthode permet la reconstruction du cospectre du flux de particules d'aérosol par le
cospectre du flux de chaleur sensible pour éliminer la perte spectrale a haute fréquence. De plus,
cette méthode corrige également les oscillations de basse fréquence parfois observées (Figure

2.10). Ainsi le cospectre du flux de particules non perturbée est conservé entre les fréquences f; et

fa-
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fi=m(z—d)/u fa=n2(z = d)/u

n*Cospectre / flux

0,0001

Fréquence normalisée : f = n(z-d)/u

Figure 2.10 : Exemple de correction spectrale dans les hautes et basses fréquences du

cospectre du flux vertical d’aérosols

La correction appliquée est calculée a partir du flux de chaleur sensible qui n’est pas perturbé en

haute et basse fréquences, soit :

Ng np
fnl COWITldn fnf COW’T’dn

+
FWT FWT

correction = Equation 2.11

Et finalement le flux vertical de particules corrigé est :

ny 1
Foprrigse = j Co,'-r(n)dn + - . .
comee " c'(n) 1 — correction Equation 2.12
Dans la majorité des cas les corrections spectrales en basses fréquences sont aux maximum de 30 %
et les corrections spectrales en hautes fréquences au maximum de 20 % ce qui permet de garder un

cospectre non perturbé de 50 % du cospectre total.

Cette méthode a été utilisée pour l’analyse au cours de cette thése de plus de 19000 spectres.

2.1.2.2.2  Correction du bruit dues a I'électronique des appareils
Les pics de concentrations et de vitesse verticale du vent, se caractérisent généralement par des
fluctuations de grande amplitude de courte durée pouvant résulter d'un bruit souvent di a

'électronique des appareils utilisés (Brock, 1986). Le controle de la qualité devrait inclure
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lidentification et le retrait des pointes. Par exemple, les pics, lors de la corrélation de la
température et de la vitesse verticale,peuvent créer artificiellement du flux sur le flux de chaleur
calculé sensible. Lorsque le nombre de pics devient grand, toute la période de données devrait étre
considérée comme suspecte et rejetée. L'effet de la collecte d'eau sur les transducteurs de certains
anémometres a ultrasons apparait souvent comme des pics. Ainsi les fluctuations dont la hauteur
est supérieure a 3 fois la déviation standard, et dont la largeur est supérieure a quatre points, est
remplacée par linterpolation linéaire entre le point précédent et le point suivant (Vickers & Mahrt,
1997).

2.1.2.2.3  Intégrale turbulente

Pour vérifier si les mesures des flux, a un point de mesure éloigné du sol, sont représentatives des
échanges dans l’ensemble de la surface, ’écart type de la vitesse verticale du vent, normée a la
vitesse de frottement, est comparée avec un modéle empirique dépendant de la stratification
((Foken & Wichura, 1996) par U’intermédiaire de la vitesse de frottement du vent et de la longueur
de Monin-Obukhov.

Ow z
=G (Z) Equation 2.13

Les constantes ¢; et ¢, sont donnés dans le Tableau 2.1.

Tableau 2.1 : Paramétre de la modélisation de J—‘” suivant les conditions atmosphérique (Foken et al.,
u

2004).
Paramétre z/L C, C,
1> z/L > 0,032 2 178
Tw 0,032 >z/L> -0,032 1,3 0
u
10,032 > z/L> -1 2 1/8

Si la différence entre les mesures et le modeéle est supérieure a 30 %, les données sont rejetées. Ce
modeéle empirique est basé sur la similarité entre le flux et la variance (Flux-variance similary). Il
s’agit d’une déclinaison de ’équation générale de |’énergie cinétique turbulente permettant
d’exprimer dans la couche de surface les écarts types normalisés suivant les cas de stabilités
atmosphérique. Les mesures pour établir ces lois empiriques sont faites a partir de mesures des
fluctuations par des anémomeétres disposés a différents hauteurs dans la couche de surfaces et au-

dessus d’un terrain horizontalement homogene (Pal Arya, 2001).
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2.1.2.2.4  Stationnarité

Classiquement, la méthode de mesure par corrélation turbulente requiert que les séries soient
stationnaires sur la durée de ’échantillonnage (30 minutes). Foken and Wichura (1996) montrent
que ce critére est satisfait lorsque la différence entre le calcul du flux sur 30 minutes et la moyenne

de six calculs de flux sur des segments de 5 minutes est inférieure a 30 %.

_ 2 CS min

C30 mmn

St Equation 2.14

Avec St la stationnarité, C; ., la concentration moyenne en particules pendant un segement de 5

min et C3q min @ conventration moyenne les 30 min de prélévement.

2.1.2.2.5 Correction de Webb

Les flux de particules turbulentes, mesurés par la méthode des corrélations turbulentes utilisées ici,
sont soumis a linfluence des fluctuations de la densité de lair liées aux fluctuations de la
température et de la concentration de vapeur d'eau. Par conséquent, il est nécessaire d'appliquer la

correction proposée par Webb et al. (1980) :

AF 1 —L\(wT
- =K o w'p,” + (1 + uo) (V_d) T Equation 2.15

Avec u = % est le rapport entre les masse molaire de l’air sec et de la vapeur d’eau, p, la densité

. — Py
de air sec, w'p,’ le flux de vapeur d’eau, et o = =
Pa

Rannik et al. (1997) ont montré que pour les mesures utilisant des analyseurs a voie fermée, les

fluctuations de température sont négligeables. Et donc [’Equation 2.15 devient :

AF 1 —
F _'qupaWp” Equation 2.16
2.1.2.3 Mesure de la concentration en particules

La méthode corrélation turbulente avec correction spectrale demande donc de faire des mesures de

concentration en particules et de la vitesse verticale du vent.

2.1.2.3.1 Gamme de 2,5 nm - 14 nm : méthode twin CNC

La méthode twin CNC consiste en un couplage de deux compteurs a noyaux de condensation. Un
compteur a noyaux de condensation a flux continu (CNC) permet de mesurer des particules de taille
inférieure ou égale a 0,1 pm souvent dénommeées “noyaux de condensation nuageuse ou noyaux
"d’Aitken" qui ne peuvent pas directement étre détectées par absorption ou diffusion de lumiére.

On utilise la capacité de ces particules a grossir par condensation d’une vapeur sur leur surface pour
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ensuite les détecter par une méthode optique. Le grossissement est de l’ordre de quelques microns.

Le schéma principe d’un compteur a noyaux de condensation est présenté sur la Figure 2.11.

Growth Tube
60°C

Conditioner
20°C

Porous
Media
Sample
Flow

Fill Valve External

Water

/»’ Source

Sample

Inlet

Figure 2.11 : Principe d’un compteur a noyaux a condensation (TSI, Inc, 2014).

La méthode twin CNC (Held & Klemm, 2006) a été utilisée lors des 4 campagnes de 2015 a 2016,
pour mesurer les flux par EC d’ultrafines particules : de 2,5 a 14 nm. Pour la premiére campagne,
un couplage d’un CNC 3786, de temps de réponse inférieur a 2 s (TSI, Inc, 2005), avec un CNC 3788,
dont le temps de réponse est inférieur a 100 ms, (TSI, Inc, 2012) a été utilisé. A partir de la seconde
campagne, un couplage de deux CNC 3788 (Figure 2.12) a été utilisé. La taille de particule minimale
détectable du compteur est généralement définie comme le plus petit diamétre de particules

détectées avec une efficacité de 50 %. Ce diameétre pour le CNC 3788 est de 2,5 nm.

Figure 2.12 : Compteur a noyaux de condensation CNC 3788 (TSI)

Afin d’obtenir une concentration pour une gamme granulométrique de 2,5 a 14 nm, une grille de
diffusion (TSI ; Model 376060 ; paragraphe 2.1.1.3) est placée a U’entrée d’un compteur 3788,
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fonctionnant avec un débit de 1,5 L.min-1, et permet d’échantillonner les particules au-dessus de
14 nm (voir paragraphe 2.1.1.3; Cheng and Yeh 1980). La gamme de concentration voulue sera donc

obtenue ensuite en faisant la différence de mesures de concentration des deux CNC.

2.1.23.2 Gamme de 14 nm - 1.23 pm : granulometre ELPI

Pour la gamme granulométrique entre 14 nm et 1,23 um nous avons utilisé un impacteur a basse
pression a détection électrique de type ELPI (Electrical Low Pressure Impactor, Dekati Inc.) (Figure
2.13) couplé a un anémometre ultrasonique (Voir paragraphe 2.1.2.4), pour la mesure du flux
vertical de ’aérosol atmosphériques en fonction de sa taille suivi d’une correction spectrale a été
développée par Damay et al. (2009) et Damay (2010) et mise en ceuvre durant les quatre campagnes

expérimentales (voir chapitre 3).

Figure 2.13 : Electrical Low Pressure Impactor (Dekati Inc.).

Dans un premier temps les aérosols sont chargés par effet couronne réalisé par un chargeur (+5kV)
suivi d’un piége a ions servant a exclure du flux les ions positifs en excés. Le diamétre
aérodynamique des particules est obtenu par classification inertielle au moyen d’une rampe
d’impacteurs montés en cascade (Figure 2.14) et fonctionnant a basse pression. La concentration
est calculée a partir de la mesure de la charge électrique portée par les particules déposées sur
chaque plateau d’impaction. L’efficacité de la loi de charge est fournie par le constructeur et est
définie en fonction du diameétre des particules (Moisio, 1999). Signalons que la loi de charges
dépend du débit d’aspiration de U’appareil, ce dernier est étalonné par le fabriquant pour chaque

appareil.

Le granulometre ELPI permet de mesurer la concentration particulaire pour 12 classes de taille. Le
résultat obtenu est la distribution granulométrique de [’aérosol atmosphérique en fonction du
diamétre aérodynamique (Voir paragraphe pour la définition du diamétre aérodynamique). Le

spectre couvert s’étend de 7 nm a 10 um (en configuration "electrical filter stage").

IRS[1 101
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Figure 2.14 : Schéma du principe de fonctionnement de I’ELPI (les diamétres correspondent

aux diameétres de coupure de chaque plateau).

La correspondance entre les étages et le diamétre de coupure des particules est donnée Tableau
2.2.

Tableau 2.2: Equivalence entre le numéro des étages et le diamétre aérodynamique.

Etage Diamétre aérodynamique, moyenne géométrique (pm)
1 0,014
2 0,041
3 0,074
4 0,122
5 0,202
6 0,316
7 0,484
8 0,762
9 1,230
10 1,960
11 3,090
12 6,310
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La meilleure configuration pour les mesures par corrélation turbulente dans l’environnement est un
réglage de sensibilité de UELPI de 100000 fA (Damay 2010). Dans cette configuration le temps de
réponse de ’ELPI est de 1,6 secondes. Au niveau des concentrations, les limites de détection pour
les trois derniers étages, sont rarement atteintes et ces trois étages ne seront donc pas pris en

compte ici.
2.1.2.4 Mesure de la vitesse verticale du vent

L’anémometre ultrasonique (Young 81000, Inc.) emploie des sondes acoustiques a la fois émettrices
et réceptrices pour mesurer les temps de trajets (t; et t,) entre deux sondes espacées d’une
longueur L (Figure 2.15). Les temps de trajets peuvent s’exprimer de la facon suivante :
L L
W=yt = Equation 2.17

Connaissant t, et t,, on en déduit v, une composante de la vitesse du vent (voir chapitre 1.1.1) et la

vitesse de propagation du son dans Uair C par :

L1 1 L1 1
¢= E(Z-I_E) etv = E(Z_E) Equation 2.18

Le signal se propage a la vitesse du son, la durée du trajet dépend du sens de la propagation par
rapport au sens du vent. La vitesse est donc une vitesse moyenne obtenue sur le volume contenu
entre les sondes acoustiques lorsqu’un cycle complet a été effectué (transmission et réception dans
les six directions). Les trois paires de sondes acoustiques permettent ainsi de mesurer les trois
composantes du vent. La distance entre les sondes est comprise entre 10 et 20 cm pour la plupart
des anémométres ultrasoniques et la vitesse du son dans l’air est environ égale a 300 m.s”, la
mesure peut donc étre considérée comme étant instantanée et peut ainsi étre répétée a hautes

fréquences.

De plus la vitesse du son dépend de la densité de ’air, qui est principalement influencée par la
température. A partir du calcul de la vitesse du son dans [’air, ’'anémometre peut délivrer a haute

fréquence une température proche de la température de ’air.
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Figure 2.15 : Schéma du systéme de mesure de I’anémomeétre a ultrasons.

2.1.3 Particules de 0,6 pm : méthode par tracage du dépét en utilisant de la fluorescéine

La technique mise au point au LRC permet de déterminer les vitesses de dépot sec des aérosols, a
partir de fluorescéine (uranine sodée). Les différentes étapes de traitement et les moyens utilisés
pour cette méthode sont regroupés dans la Figure 2.16. Le paragraphe permettra de détailler ces

différentes étapes de traitement.

[ Traitements ] [ Moyens et matériels utilisés ]

Acquisition de mesure sur le terrain : \
» Emission de particules de
fluorescéine
+ (anémomeétre a ultrasons)
+ Dépot a 50 m de I’émission
+ Eprouvettes d’herbes
synthétiques
* Prélévements sur filtre j

,Mise en solution des particules de N [ N
fluorescéine déposés sur les éprouvettes
d’herbe synthétique et sur les filtres
avec une solution basique

Mesure de la concentration en

Spectrofluorimétre déployé sur le terrain

\_fluorescéine des solutions AN )
e N - e N
Calcul du flux de dépdt sec puis de la
vitesse de dépot sec de particules de Excel
. fluorescéine JRN )

Figure 2.16 : Traitements et moyens utilisés pour obtenir les flux de particules puis les vitesses

de dépot sec dépot direct de particules de fluorescéine.

La fluorescéine est émise sous forme d’aérosols secs faiblement polydispersés vers des éprouvettes
d’herbe synthétique de 4x102 m? (20 cm x 20 cm) ainsi que des prélévements sur filtre qui sont

disposés dans le panache de particules de fluorescéine (Figure 2.17) a environ 50 m de ’émission.
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L’herbe synthétique présente |’avantage d’avoir des caractéristiques géométriques facilement

reproductibles et un bruit de fond fluorescent plus bas que l’herbe naturelle.

Figure 2.17 : Dispositifs utilisés pour la mesure de vitesse de dépét sec de particules de
fluorescéine, A : générateur de fluorescéine ; B : éprouvettes d’herbes synthétique ; C :

prélévements sur filtre.

Les aérosols sont émis par un générateur de fluorescéine a fonctionnement pneumatique (GTCN THE
28, SETRA) émettant des aérosols de diametre aérodynamique médian en masse de 0,6 pm
faiblement polydispersés (écart type géométrique : 1,3), dont le schéma de principe est présenté
Figure 2.18.

Filtre Diaphragme de sortie

Agrosals Adrosols liguides fing

liguides =~ —-—fF-—=—---- —_——

I
? ﬁ' 1 Particules séches.
I

E E—

Téte de A - - = Pulvérisation

- = - Séparation

Air de
dilution

Tube d*aspiration
de solution

Fluorescéine sodée
{10 g.I'M

Yases décanteurs

1€——— Ajrcomprimé

Manomeatre Robinet

Figure 2.18 : Principe de la génération de fluorescéine par pulvérisation (d’aprés Nérisson,
2008).
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Les fractions de fluorescéine déposée sur U’herbe et sur les filtres sont mesurées par
spectrophotometre UV (Horiba Fluormax). La longueur d’onde d’excitation est fixée a 490 nm, et la
mesure de ’émission est effectuée a 512 nm. Les filtres sont coupés en morceaux, immergés dans
une solution d’ammoniaque a pH =9, et agités mécaniquement durant 20 minutes. Ce pH permet
une meilleure stabilité de la mesure de la fluorescence. Les solutions de lavage sont filtrées a 0,45

pgm avant de procéder a la mesure par spectrophotométrie (Figure 2.19).

— ~

P

Figure 2.19 : Mesure de la concentration en fluorescéine par spectrofluorimétrie.

La vitesse de dépdt (m.s”) est alors calculée en faisant le rapport entre le flux de dépot sec sur le

substrat (kg.m™2.s™") et la concentration atmosphérique au niveau des filtres (kg.m).
2.2 Emission de particules primaire de type bactéries

2.2.1 Mesure de la vitesse de transfert vertical par la méthode du gradient avec un

impacteur Andersen 1 étage

Les flux de bactéries sont déterminés par la méthode du gradient, détaillée dans le paragraphe
1.3.3.2.1. Les prochains paragraphes vont détailler la méthode employée pour obtenir la
concentration en bactéries dans ’atmosphére. Trés peu de mesures de flux de bioaérosols par cette
méthode ont été effectuées. Lighthart and Shaffer (1994) ont utilisé des impacteurs Andersen pour
mesurer les flux de bactéries par la méthode du gradient. Il a donc été choisi d’utiliser la méthode

du gradient, avec cet impacteur, rapide et simple a mettre en place sur des campagnes de terrains.

Les impacteurs utilisent linertie d'une particule pour les collecter. L'échantillon d'air est passé a
travers un ensemble de buses qui canalise un jet d'air chargé de particules vers une boite de Pétri

contenant un milieu de culture gélosé (Figure 2.20), qui est perpendiculaire a la sortie de la buse.
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Figure 2.20 : Boite de Pétri contenant le milieu de culture gélosé placée sur le plateau de

I’impacteur Andersen 1 étage.

L’impacteur Andersen 1 étage (Figure 2.21) a un diamétre de coupure de 0,65 pm avec un débit de

fonctionnement de 28,3 L.min" et un volume de gélose de 41 mL, (Andersen, 1958; Robine, 1999).

Figure 2.21 : Impacteur Andersen 1 étage.

Il y a cependant une correction a effectué car plusieurs bioaérosols peuvent passer par le méme
orifice du plateau et venir s’impacter au méme endroit sur la gélose et ne formeront dans ce cas
qu’une seule colonie. Ainsi Andersen (1958) a évalué ce phénomeéne et a regroupé les corrections a
effectué dans un tableau (voir annexe 1). Les corrections de tous les résultats présents dans ce
rapport ont été effectuées avec ces données. Une fois impactées, les bactéries doivent étre
dénombrées. La méthode de quantification sur milieu de culture présente ’avantage de pouvoir
sélectionner des espéces microbiennes selon le milieu de culture sur lequel ’échantillon est

analysé. C’est également un moyen d’analyse peu coliteux.
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2.2.2 Chambre de sédimentation

Afin de vérifier la taille des bactéries dans l’atmosphére, une méthode a été développée en suivant
les travaux de Boulaud et al. (1983) et mise en ceuvre durant DEPECHEMOD 4. L’impaction peut
conduire a la décomposition des agrégats (Sehmel, 1980a). Cette méthode est basée sur l’étude de
la sédimentation et permet donc, au contraire d’un impacteur, un échantillonnage doux. Dés lors, si
les bactéries sont présentes sous formes d’agrégats dans ’atmospheére ou fixées sur des fragments
de végétaux ou encore sur de grosses particules supermicroniques, ces derniers ne seront pas
déstructurés. En effet, pour cette taille de particules (196 - 6 pm), en présence d’un écoulement
laminaire, sans forces électriques, sans gradient de température et sans condensation, le dépot est
principalement piloté par la sédimentation. La vitesse de sédimentation est trés bien documentée
et va donc permettre de reliéer une vitesse de sédimentation a une taille de particules. Le principe

de la chambre de sédimentation est présenté sur la Figure 2.22.

Sens d'écoulement

POMPE

Figure 2.22 : Schéma de la chambre de sédimentation pour la mesure de la granulométrie des
bactéries. A : entrée des bioaérosols ; B : filtre de nitrate de cellulose ; C : fil chaud ; D :

débitmetre.

On impose donc a Uintérieur de la chambre de sédimentation un écoulement laminaire afin de
s’affranchir de tout effet de diffusion ou d’impaction turbulente. L’écoulement laminaire est
unidirectionnel et imposé a 2 cm.s™'. Cette vitesse est mesurée grace a un fil chaud et reliée a un
débit mesurée par un débitmetre. Pour obtenir un spectre granulométrique permettant d’obtenir
une discrétisation des tailles qui nous intéressent ici, la chambre a une longueur L de 120 cm, une
hauteur h de 5 cm et une largeur | de 12 cm. Afin de quantifier la présence ou non de bioaérosols
sous forme de bactérie pour une taille donnée, 12 boites de Pétri carrée (12 cm x 12 cm) contenant
du milieu gélosé avec de ’antifongique (voir paragraphe 2.2.3) sont disposées dans la chambre de

sédimentation (Figure 2.23).

IRSLI 108



Figure 2.23 : Chambre de sédimentation déployée sur le terrain pour la mesure de la

granulométrie des bactéries.

Un filtre de nitrate de cellulose permettant la culture des microorganismes est placé a la fin de la
chambre de sédimentation afin de quantifier les plus petits bioaérosols. Le chargement et le
déchargement des boites de Pétri ainsi que le filtre sont effectués sous un Poste de Sécurité
Microbiologique (PSM) afin de s’affranchir de toute contamination. Enfin une couverture d’isolant
thermique est placée sur la chambre de sédimentation pour s’affranchir de tous les phénoménes de

convection pouvant perturber la sédimentation.
On introduit les temps caractéristiques de convection a travers la chambre (t,.) et de sédimentation
dans la chambre (t,) :

_ L . ,
te= et =7 Equation 2.19

Avec u la vitesse d’écoulement (ici 2 cm.s™) et v, la vitesse de sédimentation (définie au chapitre
1).

Pour que Uefficacité théorique de dépot soit de 100 %, il faut une que t, et t, soient égaux et donc

il vient que pour une efficacité de 100 % :

h
u v Equation 2.20
L’Equation 2.20 permet donc d’obtenir une vitesse de sédimentation (v;) correspondant a la
distance parcourue par les particules a travers la chambre de sédimentation (Figure 2.24). Cette

vitesse de sédimentation est donc ensuite reliée a un diameétre (paragraphe 1.3.2.1).
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Figure 2.24 : Taille des particules déposées en fonction de la distance parcourue dans la

chambre de sédimentation

Ainsi une gamme granulométrique peut étre obtenue pour chaque boite de Pétri. Elles sont

reportées dans le Tableau 2.3.

Tableau 2.3 : Distribution granulométrique des bactéries prélevées suivant les différentes

boites de Pétri.

Numéro de boite de Pétri (longueur dans la Gamme granulométrique des aérosols
chambre) prélevés
1 (0-12 cm) «-18 pm
2 (12-24 cm) 18-13 pm
3 (24-36 cm) 13-10 pm
4 (36-48 cm) 10-9 pm
5 (48-60 cm) 9-8 pm
6 (60-72 cm) 8-7 um
7 (72-84 cm) 7,3-6,8 ym
8 (84-96 cm) 6,8-6,4 um
9 (96-108 cm) 6,4-6 pm
10 (108-120 cm) 6-5,7 pm
Filtre <5,7 pm

IRSLI 110



2.2.3 Milieu de culture et température d’incubation

Le milieu choisi est le milieu Luria Bertani (LB) utilisé par Lighthart and Shaffer (1994) et qui
permet d’échantillonner la totalité des bactéries sans spéciation, ce qui est en adéquation avec le

but de cette thése. Le milieu est préparé en mettant en solution dans de ’eau distillée :
e 15gd’agar-agar;
e 20 g de LB broth.

La solution est ensuite stérilisée par autoclavage a 121 °C pendant 20 min.

Cependant, certains champignons et levures peuvent se développer sur ce milieu de culture (Figure
2.25) et sont reconnaissables par leur aspect filamenteux. Ainsi, l’ajout du fongicide Amphotericin B
empéche le développement de la majorité champignons sur le milieu de culture (Venegas et al.,
2003). Pour cela 1 mL de solution a 2,5 mg/mL stérilisée par filtration d’Amphotericin B est ajouté

a 1 L de milieu de culture LB préalablement autoclavée.

Une fois le prélévement effectué, la premiére étape qui méne a la quantification des bactéries est
Uincubation. Cela consiste a mettre dans une enceinte thermostatée les boites de Pétri contenant
les microbes impactés sur le milieu gélosé adéquat afin que les bactéries se développent plus
rapidement et d’effectuer ensuite un comptage des Unités Formant Colonie (UFC). Une colonie
microbienne est un groupe de microorganismes vivant a la surface ou a lintérieur d'un milieu de
culture solide, généralement cultivée a partir dune cellule unique. Pour la température
d’incubation pour les bactéries, les articles donnent souvent des températures comprises entre 25
et 30 °C (Eller & Cassinelli, 1994; Lighthart & Shaffer, 1994). Le temps d’incubation est intimement
lié a la vitesse de croissance des colonies, ainsi, afin de limiter le temps d’incubation pour rendre

plus pratique les manipulations de terrains, la température de 30°C est choisie.

Champignons

Figure 2.25 : Boite de Pétri aprés incubation contenant des champignons.
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2.2.4 Comptage des UFC

La quantification des microorganismes sur un milieu de culture sur boite de Pétri est aujourd’hui la
méthode la plus largement utilisée pour ’étude des microorganismes (paragraphe 1.4.5.1). De plus,
cette méthode est facile a mettre en place et donc trés adaptable sur des campagnes de terrain.
Elle consiste, dans notre cas, a dénombrer aprés un certain temps d’incubation a une température
fixée, les cellules vivantes ayant la capacité de se développer pour former des colonies (Figure
2.26). Ce nombre de colonies compté est ensuite ramené au volume d’air prélevé et le résultat est

donc exprimé en Unité Formant Colonie (UFC) par unité de volume ou de masse d’air prélevée.

Colonies

Figure 2.26 : Boite de Pétri aprés incubation.

2.2.5 Incertitudes sur le comptage des UFC

La distribution de Poisson est la loi de probabilité décrivant les petites populations, ce qui est le cas
pour les colonies microbiennes. Les microorganismes impactés sur les boites de Pétri sont répartis
de facon aléatoire sur le milieu gélosé. De plus, les colonies n'exercent aucun effet les unes par
rapport aux autres et donc conservent leur position initiale d’impaction. La distribution de Poisson
permet alors d’estimer les incertitudes lors d’un comptage des UFC sur boite de Pétri contenant un

milieu gélosé (Niemeld, 2002).

L’incertitude sur le volume prélevé étant négligeable, l'incertitude sur la concentration € (UFC.m?)

sera donc exprimée :

c+VC Equation 2.1

2.3 Conclusion

Dans ce chapitre, dans le souci d’implémenter les modeles de dépot sec et d’obtenir une courbe de

vitesses de dépot sec en fonction de la taille des particules (pour la gamme granulométrique 1,5 nm
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- 1,2 ym) nous avons décrit les différentes méthodes utilisées pour déterminer des vitesses de dépot
sec. La méthode du gradient a été utilisée pour quantifier la vitesse de dépot sec de la fraction
libre du 2#2Rn. Ces particules trés fines et trés réactives (de l’ordre du nanométre) sont issues de la
conversion gaz-particules. Des mesures de dépot par la méthode des corrélations turbulentes ont
également été effectuées. Ainsi des vitesses de dépot sec de particules 2,5 nm < d, < 14 nm ont été
déterminées grace a des mesures de concentration en utilisant le couplage de deux CNC (3788 et
3786 TSI). Mais également pour les particules de 14 nm a 1,2 pm en utilisant un ELPI (DEKATI Inc.).
La description de la méthode et du traitement des données a permis de lister ’ensemble des
corrections et des tests de qualités nécessaires a la méthode ainsi que la facon dont ils ont été

appliqués.

Enfin, afin de valider les mesures de dépot sec faites par corrélation turbulente dans le mode
accumulation (parfois peu nombreuse, voir paragraphe 1.2.2), une méthode par tracage du dépot a

été mise en ceuvre, en utilisant des particules de fluorescéine faiblement polydispersées de 0,6 uym.

Concernant le processus d’émission des bioaérosols, la méthode du gradient a également été
utilisée. Cependant les concentrations en bioaérosols ont été quantifiées grace a des bioimpacteurs
Andersen et un dénombrement des unités formant colonie a été effectué. Un flux de bioaérosols en
sera déduit et des vitesses de transfert vertical (termes regroupant a la fois vitesse de dépot et
vitesse d’émission) seront déterminées. Ces observations permettront peut-étre d’améliorer la
compréhension des phénomeénes de remise en suspension de radionucléides autour de Fukushima

jusqu’a maintenant non expliqués.

Le prochain chapitre permettra de décrire le dispositif lors de quatre campagnes expérimentales
ainsi que de décrire le site expérimental et de présenter les données brutes obtenues avec ces

différentes méthodes.
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3 CHAPITRE 3 : UTILISATION DES METHODES LORS DE CAMPAGNES
EXPERIMENTALES IN SITU SUR COUVERT PRAIRIAL

Ce chapitre détaille ’application in situ des méthodes décrites du Chapitre 2. Il s’organise en
quatre parties retracant les quatre campagnes réalisées entre avril 2015 et septembre 2016. Il s’agit
d’un inventaire des données permettant l’analyse la plus compléte possible, c'est-a-dire : les
données météorologiques, les données inhérentes a la concentration d’aérosols atmosphériques
ainsi que les évolutions des vitesses de transfert vertical (regroupant a la fois les vitesses de dépot
et d’émission) mais également ’évolution en concentration de bioaérosols de type bactérie ainsi
que Uévolution des vitesses de transfert vertical. Les mesures ont été réalisées en avril 2015
(DEPECHEMOD 1), septembre 2015 (DEPECHEMOD 2), juin 2016 (DEPECHEMOD 3) et septembre 2016
(DEPECHEMOD 4).

3.1 Description du site de mesure

Lors de ces 4 campagnes expérimentales, un dispositif expérimental a été déployé au centre d’une
prairie (46°25.02'N, 0°7.08'E) du site de I'INRA de Lusignan (France). La prairie était localisée sur un
terrain plat et constituée d’un mélange d’herbes Dactylis glomerata et de Lolium perenne (Figure
3.1).

@<L Sampling area

Figure 3.1 : Site expérimentale pour les campagnes DEPECHEMOD.

La rugosité autour de ce site est identique dans un rayon de 500 m car c’est une prairie homogéne.
Cependant, pour les directions de vent entre [0° ; 20°] et [330° ; 360°] la présence de batiment
peut engendrer une modification de la turbulence atmosphérique et donc de la vitesse de dépot
sec. Ainsi, toutes les données ou le vent venait de cette direction n’ont pas été prises en compte

dans cette étude.
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Le Tableau 3.1 est un récapitulatif des différentes méthodes, présentées dans le chapitre 2,

utilisées ou non lors des différentes campagnes expérimentales.

Tableau 3.1 : Récapitulatif des différentes méthodes utilisées lors des 4 campagnes
expérimentales DEPECHEMOD.

Détermination de la vitesse de dépot sec

Documentation des processus
d’émission et granulométrie
des bactéries

DEPECHEMOD
DEPEC:-IEMOD
DEPECZHEMOD
DEPECE-IEMOD

Particules Particules

Particules de2,5nm de7nma Particules
de 1,5 \
am a14nm: 10 ym : de 0,6 pm
Twin CNC ELPI
Gradient Corrélation Corrélation  Dépot de
turbulente turbulente fluorescéine
X X
X X
X X X
X X X X

. Chambre de
Gradient g .
sédimentation
X
X
X
X X

Les mesures sur le terrain imposent de mettre les différents appareils dans un abri climatisé a 17 °C

pour éviter toute surchauffe. Le dispositif déployé sur le terrain est présenté sur la Figure 3.2. De

plus, pour éviter tous biais le dispositif est orienté préférentiellement dans le sens du vent c’est-a-

dire de facon a ce qu’aucun matériel (échafaudage, enceinte frigorifique) ne vienne perturber les

anémometres a ultrasons.
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Figure 3.2 : Dispositif de base utilisée lors des différentes campagnes : A : échafaudage pour
les mesures par la méthode du gradient, B et C : mesure par corrélation turbulente ELPI et
twin CNC.

Un camion laboratoire est également déployé sur le terrain (Figure 3.3). Différents matériels
comme la baie alpha, le PSM et Uincubateur, (voir chapitre 2) sont disposés dans ce dernier et

permettent des analyses directes sur le terrain.

Figure 3.3 : Camion laboratoire déployé sur le terrain lors des campagnes DEPECHEMOD.

3.2 DEPECHEMOD 1

Cette campagne s’est déroulée du 22 au 30 avril 2015 sur la prairie de Lusignan d’environ 50 cm de

haut. Cette hauteur de couvert permet de déterminer la longueur de rugosité ainsi que les
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différentes classes de Pasquill (voir paragraphe 1.1.2). Les classes de stabilité sont ainsi résumées
dans le Tableau 3.2. De plus, pour cette campagne, la prairie a été traitée avec des dérivés azotés

de type nitrate une semaine avant la campagne.

Tableau 3.2 : Classe de stabilité pour la campagne DEPECHEMOD 1.

DEPECHEMOD 1

Z,=5cm
Instable 1/L < -0,010
Neutre -0,010 < 1/L < 0,008
Stable 0,008 < 1/L

Les hauteurs (h) de mesure de différentes méthodes utilisées durant cette campagne sont données
dans le Tableau 3.3. Pour des raisons de logistique la méthode twin CNC s’est effectuée avec deux
CNC différents : un CNC 3786 (TSI Inc.) et un CNC 3788 (TSI Inc.). Le CNC 3786 a un temps de
réponse électronique plus important (de Uordre de 2s) que le CNC 3788, ainsi peu de valeur sont
validés par la méthode par correction spectrale. Par la suite deux compteurs CNC 3788 seront

utilisés.

Tableau 3.3 : Hauteur de mesures pour les différentes méthodes utilisées lors de DEPECHEMOD
1.

Dépot par corrélation

DEPECHEMOD 1 turbulente : Twin CNC z=2m
Dépot par corrélation _
(22 au 30 avril 2015) turbulente : ELPI z=5m
Emission de bactérie par la Zmax=2 M
méthode du gradient Zmin = 0,2 M
3.2.1 Paramétres micrométéorologiques

Les principaux paramétres micrométéorologiques de la campagne sont présentés sous la forme de
moyenne sur 30 minutes, correspondant a l’échelle classique des variations atmosphériques (Held et
Klemm, 2006). Ces résultats sont issus des mesures de ’anémomeétre ultrasonique couplé a UELPI

situé a une hauteur de 5 m.

Les directions moyennes de vent ont été principalement de sud-ouest (240°) du 23 avril au 27 avril

et nord-ouest (320°) a partir du 27 avril. La partie grisée correspond aux valeurs exclues du fait de
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la présence de batiment dans ces directions de vent. Le nombre de valeurs exclues correspond a 20

% du nombre total de valeurs obtenues durant cette campagne (Figure 3.4).

Direction du vent (°)
N
(=]
(=]

300

280

260

240

24-avr.

220

200

25-avr.

26-avr.
Date

or~—_

20

160

28-avr. 29-avr. 30-avr.

40

60

80

100

120

140

Figure 3.4 : Direction du vent lors de la campagne expérimentale DEPECHEMOD 1.

Les principaux parametres micrométéorologiques : la vitesse du vent u, la vitesse de frottement du

vent u* (turbulence mécanique) ainsi que U’évolution de la température T, du flux de chaleur

sensible H (turbulence thermique) et de Uinverse la longueur de Monin-Obhukov (L) sont regroupés

dans la Figure 3.5. Les absences de données correspondent aux sauvegardes et a la maintenance

(nettoyage de UELPI ; zéro des électrométres, etc...).
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Figure 3.5 : Principaux paramétres micrométéorologiques durant la campagne DEPECHEMOD 1.

Lors de cette campagne la vitesse du vent u n’a jamais excédé 6 m.s™. Le vent est faible (environ 1

s™') pour les journées du 24 et du 29 avril. On reconnait le cycle d’évolution diurne-nocturne a
part pour la journée avec des valeurs faibles la nuit, entre 1 et 2 m.s"' et des valeurs les plus
importantes en milieu de journée de 5 & 6 m.s”". Cependant, le maximum est moins élevé pour la
journée du 28 avril 2015 avec un maximum & environ 3 m.s™'. De plus le cycle diurne est beaucoup
moins marqué pour la journée précédente avec des vitesses de vent fortes, de l’ordre de 3 m.s™
dans la nuit du 26 au 27 avril. La vitesse de frottement u* suit la méme évolution que u avec des
maximums entre 0,6 et 0,7 m.s' et des minimums d’environ 0,1 m.s™" la nuit sauf pour la nuit du 26

au 27 avril avec des valeurs entre 0,3 et 0,4 m.s™.

Concernant la température T, on reconnait la aussi un cycle diurne-nocturne avec des valeurs quasi-
similaire lors des 4 premiers jours (23, 24, 25 et 26 avril 2015) avec des maximums en milieu de

journée a 20 °C et des minimums d’environ 12°C la nuit. La température va ensuite diminuer le 27
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et le 28 avril avec des maximums de 15 °C et des minimums de 5°C. Concernant le flux de chaleur
sensible H, il est faible la nuit et tend vers un pic autour de 100 W.m au milieu de la journée, avec
des valeurs plus fortes le 24 avril 2015. Cette valeur plus forte est due a la présence de moins de
nuage durant cette journée. On remarque également une inversion du flux de chaleur sensible au
coucher du soleil avant de tendre vers 0 la nuit. En effet a cette période le sol devient plus froid

que ’air ambiant d’ou cette inversion de signe.

L’évolution de la stabilité de U’atmosphére est évaluée par l'inverse de la longueur de Monin-
Obukhov. Sur la Figure 3.6 l’échelle est telle que seuls les épisodes de stabilité nocturne peuvent
étre identifiés. Elle permet de distinguer plus précisément les périodes de faibles stabilités ou
instabilités vis-a-vis des périodes neutres, caractérisées par : -0,010 < 1/L < 0,008 et représentées
par les pointillés bleues. Durant cette campagne DEPECHEMOD 1, il existe des phases de stabilité
atmosphérique neutre au milieu des journées du 23, 25 et 27 avril 2015 et lors des nuits du 23 au 24
et du 26 au 27 avril. Des phases d’instabilité de I’atmosphére durant les journées du 24 et 28 avril

2015, tandis que les phases de stabilité sont présentes les nuits a part la nuit du 25 au 26 avril 2016.

22-avr. 23-avr. 24-avr. 25-avr. 26-avr. 27-avr. 28-avr. 29-avr. 30-avr.

Figure 3.6 : Précision sur I’évolution de la stabilité atmosphérique durant la campagne
DEPECHEMOD 1.

3.2.2 Quantification de la vitesse de dépot sec : évolution de la vitesse de transfert

vertical avec la méthode des corrélations turbulentes en utilisant [’aérosol

atmosphérique (6 nm - 1,2 ym)

La méthode par corrélation turbulente est la méthode de base, utilisée lors de toutes les campagnes
expérimentales de cette thése, pour étudier les vitesses de dépot sec. Le choix a été fait ici de
donner uniquement ’évolution de la vitesse de transfert vertical au cours de toute la campagne, les
résultats des mesures sont présentés en fonction du temps Figure 3.7, Figure 3.8, Figure 3.9, Figure
3.10 et Figure 3.11. Ces figures présentes a la fois les mesures faites par les étages ayant une
concentration suffisamment élevée pour étre au-dessus de la limite de détection du granulométre
ELPI (14-1,2 pym) et par le couplage des deux CNC (6 nm). Ces diameétres sont obtenus en effectuant
la moyenne géométrique pour la méthode twin CNC (2,5-14 nm) et pour chaque plateau de UELPI.
Les mesures de concentration pour chaque étage de UELPI et la méthode twin CNC seront données
en annexe. Le principal intérét de tels graphes est de pouvoir distinguer les tailles d’aérosols et les
périodes ou les flux ont des caractéristiques facilement dissociables. Ainsi, il y a une majorité de

flux d’émission observés (vitesses de transfert verticale négatives) sur les plateaux 5, 6, 7, 8, et 9
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correspondant a des aérosols ayant des diamétres compris entre 0,202 ym et 1,2 pm (mode
accumulation de I’aérosol atmosphérique). A Uinverse, avec la méthode twin CNC et sur les étages
1,2 et 3 donc pour un diamétre compris entre 6 nm et 74 nm (mode nucléation et mode Aitken de
[’aérosol atmosphérique) un flux de dépot d’aérosols est mesuré dans la plupart des cas. L’étage 4
apparait comme une frontiére entre le mode accumulation et le mode Aitken de |’aérosol
atmosphérique : en effet on remarque la présence sur ce plateau a la fois de |’émission et du dépot
a part quasiment égale. L’évolution des vitesses de transfert vertical suit celles des parameétres
turbulents commentés précédemment (notamment le flux de chaleur sensible et la vitesse de
frottement du vent) : de fortes valeurs le jour avec un pic aux alentours de midi et des valeurs plus
faibles la nuit. Cette observation est vraie pour tous les étages de ’ELPI méme si elle est dans
certains cas moins marquée, mais également pour la méthode twin CNC méme si le nombre de
points validés n’est pas important. Les amplitudes les plus fortes pour les vitesses de dépot et
d’émission sont présentes le 24 et le 28 avril, jours ou le vent est le moins fort durant la campagne
DEPECHEMOD 1.

Dg = 6 nm (Twin CNC)
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0,004 ] %
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Vitesse de transfert vertical (m.s1)

Figure 3.7 : Evolution journaliére de la vitesse de transfert vertical durant la campagne
DEPECHEMOD 1 pour les twin CNC et I’étage 1 de ’ELPI. Les V; > 0 correspondent a des

épisodes de dépots et les V; < 0 correspondent a des épisodes d’émissions.
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Figure 3.8 : Evolution journaliére de la vitesse de transfert vertical durant la campagne

DEPECHEMOD 1 pour I’étage 2 et I’étage 3. Les V, > 0 correspondent a des épisodes de dépots

Vitesse de transfert vertical (m.s™')

Vitesse de transfert vertical (m.s™')

0,012
0,01 |

0,008

0,006 -
0,004 -

0,002

-0,002 +
-0,004
-0,006 -
-0,008

0,002

-0,002
-0,004
-0,006

-0,008 +

-0,01

et les V; < 0 correspondent a des épisodes d’émissions.

Dg = 122 nm (Etage 4)

°g. .

Dg =202 nm (Etage 5)

22-avr. 23-avr. 24-avr. 25-avr. 26-avr. 27-avr. 28-avr. 29-avr. 30-avr.

Date

Figure 3.9 : Evolution journaliére de la vitesse de transfert vertical durant la campagne

DEPECHEMOD 1 pour ’étage 4 et I’étage 5. Les V; > 0 correspondent a des épisodes de dépots

et les V; < 0 correspondent a des épisodes d’émissions.
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Figure 3.10 : Evolution journaliére de la vitesse de transfert vertical durant la campagne
DEPECHEMOD 1 pour I’étage 6 et I’étage 7. Les V; > 0 correspondent a des épisodes de dépots

et les V; < 0 correspondent a des épisodes d’émissions.
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Figure 3.11 : Evolution journaliére de la vitesse de transfert vertical durant la campagne
DEPECHEMOD 1pour ’étage 8 et I’étage 9. Les V; > 0 correspondent a des épisodes de dépots et

les V; < 0 correspondent a des épisodes d’émissions.

Afin de compléter Uinventaire des données de vitesses de transfert vertical, les Tableau 3.4 et

Tableau 3.5 regroupent respectivement les valeurs des vitesses dépot sec et d’émission, les données

IRS[1 123



des vitesses d’émission étant prises en valeur absolue (alors qu’elles étaient présentées par des
valeurs négatives sur les Figure 3.7, Figure 3.8, Figure 3.9, Figure 3.10 et Figure 3.11). D’apreés le
Tableau 3.4, les vitesses de dépot moyennes sont proches de 3x107 m.s™" pour la méthode twin CNC
et les étages 1, 2, 3 et 4 de U’ELPI, tandis que pour des aérosols ayant une taille comprise 0,2 et 0,5
pm, elles sont de l’ordre de 2,5x10* m.s™'. Aprés correction spectrale, il n’y a pas de vitesses de
dépot validées lors de cette campagne pour les étages 8 et 9. Pour finir on remarque un ordre de
grandeur ou plus de différence entre la valeur minimale et maximale pour les twin CNC, [’étage 1,

2, 3 et 4 et 6. La différence est plus minime pour les étages 5 et 7.

Tableau 3.4 : Vitesses de dépot de la campagne DEPECHEMOD 1.

Etage Diameétre V, maxi_r1num Vq4 mini_r:1um Vq4 moyﬁnne Po.ur’centage sur les données
(pm) (m.s™) (m.s™) (m.s™) validées (Nombres de valeurs)
Twin CNC 0,006 6,06x10° 5,69x10 2,45x10” 83% (20)
1 0,014 1,09x10 1,95x10™ 3,89x10° 92% (59)
2 0,041 7,32x10 1,96x10 2,92x10” 91% (41)
3 0,074 8,32x10” 2,61x10™ 2,86x10°° 97% (68)
4 0,102 1,01x10 1,70x10™ 3,46x10° 61% (35)
5 0,202 4,07x10* 1,48x10 2,59x10 5% (5)
6 0,316 5,30x10 9,71x10” 2,51x10™ 9% (7)
7 0,484 3,98x10™ 1,16x10™ 2,44x10* 4% (3)
8 0,762
9 1,2

D’aprés le Tableau 3.5, les vitesses d’émissions maximum s’échelonnent de 4,65x10° a 1,38x10
m.s” sur pour des aérosols de 6 & 102 nm , tandis que les vitesses minimum sont comprises entre
1,89 10 et 1,97x107 m.s™, enfin les vitesses moyennes correspondantes restent entre 1,66x107 et
5,22x107 m.s™.

Concernant les étages 5 a 9 de UELPI, les valeurs des vitesses moyennes d’émissions vont de
2,51x10* a 7,53x10° m.s™", les vitesses d’émission minimum de 1,75x10* a 2,06x10° m.s" et les

vitesses d’émission maximum de 8,94 102 42,32 102 m.s™.

Les nombres de valeurs mesurées de vitesses de dépot, ainsi que le pourcentage qu’ils représentent
vis-a-vis du nombre total de valeurs validées, confirment les observations précédentes sur la
répartition des phénomeénes de dépot et d’émission en fonction de la taille. Il y a un fort

pourcentage (supérieur a 80 %) de dépot mesuré sur les étages correspondant aux tailles les plus
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petites (de 6 a 74 nm), alors que pour des tailles plus grandes d’aérosols des flux d’émission sont
majoritairement mesurés. L’étage 4 semble étre une interface entre le phénoméne de dépot du
mode Aitken (étage 1, 2 et 3 de U'ELPI) et du mode nucléation (twin CNC) et le phénomeéne
d’émission du mode accumulation (étage 5 a 9), en effet on retrouve sur cet étage 61 % de dépot.
L’étude et la discussion des observations des flux d’émission seront abordées dans le détail dans la

suite du mémoire (Chapitre 4).

Tableau 3.5 : Vitesses d’émission de la campagne DEPECHEMOD 1.

Etage Diamétre V. maximum V. minimum V. moyenne Pourcentage sur les données
8 (um) (m.s™) (m.s™) (m.s™) validées (Nombres de valeurs)
Twin CNC 0,006 5,90x107 1,97x10° 3,52x107 17% (4)
1 0,014 6,40x10" 1,89x10* 2,88x10" 8% (5)
2 0,041 1,38x10 3,81x10™ 5,22x107 9% (4)
3 0,074 4,65x10° 2,33x10™ 2,44x107 3% (2)
4 0,102 6,53x107 2,68x10™ 1,66x107 39% (22)
5 0,202 8,94x10 1,75x10™ 2,61x10° 95% (91)
6 0,316 1,50x10 1,95x10* 2,51x10™ 91% (71)
7 0,484 9,73x10°3 3,98x10™ 2,62x10° 96% (69)
8 0,762 2,32x10? 7,74x10™ 7,53x107 100% (55)
9 1,2 1,27x10 2,06x107 3,69x107 100%(6)
3.2.3 Documentation des processus d’émission des bactéries : évolution de vitesse de

transfert vertical en utilisant la méthode du gradient

Ce paragraphe a pour but de faire un inventaire des différentes vitesses de transfert obtenues pour
les bactéries via la méthode du gradient détaillée dans le chapitre 2. De la méme facon que pour la
méthode par corrélation turbulente lors de DEPECHEMOD 1 U’évolution de la vitesse de transfert
vertical sur la campagne a été tracée sur la Figure 3.12. Il a été effectué 40 prélévements lors de
cette campagne pour les mesures de flux par la méthode du gradient. Il est important de noter que
les mesures se sont effectuées uniquement en journée étant donné que les prélévements ne
peuvent se faire en continu du fait du chargement et du déchargement des géloses dans les
Andersen 1 étage. De plus, nous n’étions pas sur site le dimanche 26 avril 2015 d’ou 'absence de
données. Les résultats présentés ici sont ceux ou la différence entre la concentration au niveau
haut (2 m) et au niveau bas (0,2 m) est supérieure a 1 écart-type. De plus certains champignons

sont résistants a ’antifongique ajouté au milieu de culture et donc chaque prélévements contenant
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des boites de Pétri contaminées avec des champignons n’ont également pas été pris en compte.

Ainsi 23 valeurs de vitesses de transfert vertical ont été retenues.
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Figure 3.12 : Evolution journaliére de la vitesse de transfert des bactéries par la méthode du

gradient.

La premiére remarque que l’on peut effectuer est que les flux de bioaérosols sont en grande
majorité de U’émission (74%) et il semble que la vitesse de transfert vertical soit reliée aux
principaux paramétres micrométéorologiques, en témoignent les plus fortes émissions en milieux de
journée. Le 24 juin le vent est faible (<2 m.s") et on s’apercoit de la présence de dépdt cette
journée. Le processus de mise en suspension des bactéries serait alors essentiellement éolien. Pour
finir, 'ordre de grandeur des vitesses de dépdt, ou d’émission, est de 4x10”% m.s" en moyenne
(Tableau 3.6). Les vitesses de dépot retrouvées sont fortes et pourraient correspondre au dépot de

particules comprises dont le diameétre aérodynamique serait compris entre 10 pm et 60 um.

Tableau 3.6 : Vitesses de transfert vertical de bactéries lors de la campagne DEPECHEMOD 1.

Maximum (m.s')  Minimum (m.s')  Moyenne (m.s™) Nombre de valeurs
Vitesse de
R 8,89x107 4,19x10° 3,00x10 6
dépot
Vitesse d’ ; 5 5
L 1,01x10° 1,11x10° 4,56x10 18
émission

3.3 DEPECHEMOD 2

Cette campagne s’est déroulée du 23 septembre au 02 octobre 2015 sur la prairie de Lusignan
d’environ 60 cm de haut. La longueur de rugosité et les classes de stabilité sont ainsi résumées dans
le Tableau 3.7. De plus, pour cette campagne, la prairie a été amendée par des dérivés azotés de

type urée environ une semaine avant la campagne.
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Tableau 3.7 : Classe de stabilité pour la campagne DEPECHEMOD 2.

DEPECHEMOD 2

Z, =6 cm
Instable 1/L £ -0,005
Neutre -0,005 < 1/L < 0,004
Stable 0,004 < 1/L

Les hauteurs de mesure de différentes méthodes utilisées durant cette campagne sont données dans

le Tableau 3.8. La méthode Twin CNC s’est effectuée pour cette campagne avec deux Cnc 3788 (TSI

Inc.).

Tableau 3.8 : Hauteur de mesures pour les différentes méthodes utilisées lors de DEPECHEMOD

2.

Dépot par corrélation

- . Z=2m
Dépot par corrélation B
(22 au 30 avril 2015) turbulente : ELPI z=5m
Emission de bactérie par la Zmax =2 M
méthode du gradient Zmin = 0,2 M
3.3.1 Paramétres micrométéorologiques

Les directions moyennes de vent ont été principalement de sud-ouest (240°) du 23 septembre au 24
septembre et nord-est (60°) a partir du 25 septembre (Figure 3.13). La partie grisée correspond aux
valeurs exclues du fait de la présence de batiment dans ces directions de vent. Le nombre de

valeurs exclues correspond a 16 % du nombre total de valeurs obtenues durant cette campagne.
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Figure 3.13 : Direction du vent lors de la campagne expérimentale DEPECHEMOD 2.

La Figure 3.14 regroupe les parameétres micrométéorologiques moyennés sur 30 min, permettant
une description précise de ’évolution de la turbulence atmosphérique durant la campagne.
L’absence de données est due a la sauvegarde mise a part dans la nuit du 24 au 25 septembre ou

une coupure d’électricité est survenue.

Les vitesses moyennes du vent suivent toujours la phase diurne, mais sont relativement faibles (en
moyenne 3 m.s” le jour et 1 m.s” la nuit) en début de campagne jusqu’au 26 septembre. Elles
deviennent plus fortes par la suite de l'ordre de 6 8 7 m.s™ et 3 & 4 m.s™ la nuit. L’évolution de la
vitesse de friction du vent est liée a celle de la vitesse du vent, elle est comprise entre 0,1 (nuit) et
0,4 m.s™" (jour) jusqu’au 27 septembre et augmente entre 0,3 m.s" (nuit) et 0,6 m.s” (jour) avant

de légérement baisser entre 0,15 m.s' et 0,4 m.s™.

La température suit le cycle des variations diurne-nocturne au fil des jours, conditionnée par le levé
et le coucher du soleil. Toutefois, la valeur moyenne est sensiblement la méme pour toute la
campagne que ce soit le jour ou la nuit. La température moyenne est d’une quinzaine de degrés le
jour et d’environ 8°C la nuit. Le cycle du flux de chaleur sensible est classique, c’est-a-dire lié au
rayonnement solaire, avec un pic en journée et des minima nocturnes. Toutefois, les flux de chaleur
des premiers jours (23 et 24 septembre) témoignent de passages nuageux, en effet leurs profils sont

marqués par des variations de plusieurs dizaines de W.m™ par demi-heures. Les valeurs maximales
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journaliéres et minimales sont, comme la température, trés peu changeantes durant la campagne et
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Figure 3.14 : Principaux parameétres micrométéorologiques durant la campagne DEPECHEMOD
2.

La stabilité atmosphérique quantifiée par Uinverse de la longueur de Monin-Obukhov (Figure 3.15)
donne des périodes tres stables (1/L > 0,012) les nuits du 24, 26, 30 septembre et 1" octobre ainsi
qu’une période trés instable (1/L < -0,015) la journée du 25 septembre. Les autres journées, la
stabilité atmosphérique est globalement neutre le jour (-0,015 < 1/L < 0,012) et stable la nuit. Ces

bornes sont représentées par les pointillés bleus sur la Figure 3.15.
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Figure 3.15 : Précision sur I’évolution de la stabilité atmosphérique durant la campagne
DEPECHEMOD 2.

3.3.2 Quantification de la vitesse de dép6t sec : évolution de la vitesse de transfert

vertical avec la méthode des corrélations turbulentes en utilisant [’aérosol

atmosphérique (6 nm - 1,2 um)

Pour donner une vision globale de [’évolution de la vitesse de transfert vertical au cours de toute la
campagne, les résultats des mesures sont présentés en fonction du temps Figure 3.16, Figure 3.17,
Figure 3.18, Figure 3.19 et Figure 3.20. Ces figures représentent toutes les mesures obtenues par
corrélation turbulente, seule technique utilisée lors de cette campagne DEPECHEMOD 2 pour
mesurer les vitesses de dépot sec. Les évolutions des vitesses de dépot sec sur les étages 1, 2, 3 et 4
suivent clairement celles des paramétres micrométéorologiques (H et u*), et en particulier durant
les journées du 26, 27, 28, 28 et 29 septembre pour lesquelles le flux de chaleur sensible varie peu.
La méthode twin CNC semble également donner des résultats de vitesse de dépot sec évoluant avec
les principaux paramétres micrométéorologiques (H et u*). Cependant les étages 1, 2, 3 et 4
présentent un épisode d’émission qui suit également les paramétres micrométéorologiques (pics en
milieu de journée) la journée du 24 septembre. Les étages 5, 6, 7, 8 et 9, quant a eux, présentent,
comme lors de la campagne DEPECHEMOD 1, une majorité de vitesses d’émission qui sont également
fonction des paramétres micrométéorologiques. Le nombre de valeurs validées étages 8 et 9 est
moins important car les concentrations mesurées dans cette campagne se rapprochent des limites
de détection de UELPI pour ces étages. La différence d’amplitude des vitesses de transfert vertical
est trés faible pour chaque étage et pour la méthode twin CNC étant donné les faibles variations

des parameétres micrométéorologiques (en particulier H et u*).

Pour finir, on remarque toujours, durant cette campagne, la présence d’une majorité de dépot pour
les twin CNC et sur les étages 1, 2 et 3 mais également sur ’étage 4. Cependant, il y a une majorité

d’émission pour les particules supérieures a 202 nm.

IRSLI 130



Vitesse de transfert vertical (m.s")

Vitesse de transfert vertical (m.s)

-0,008 . . . . . . . . '
23-sept. 24-sept. 25-sept. 26-sept. 27-sept. 28-sept. 29-sept. 30-sept. 1-oct. 2-oct.

0,012

0,01

0,008

0,006 |

0,004 |

0,002

Dg = 6 nm (Twin CNC)

Dg =14 nm (Etage 1)

0,008 |

0,006 |
0,004 |

0,002 +

0

-0,002 |
-0,004 +
-0,006 +

Date

Figure 3.16 : Evolution journaliére de la vitesse de transfert vertical durant la campagne
DEPECHEMOD 2 pour les twin CNC et I’étage 1 de ’ELPI. Les V; > 0 correspondent a des

épisodes de dépots et les V; < 0 correspondent a des épisodes d’émissions.
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Figure 3.17 : Evolution journaliére de la vitesse de transfert vertical durant la campagne

DEPECHEMOD 2 pour ’étage 2 et I’étage 3. Les V; > 0 correspondent a des épisodes de dépots

et les V; < 0 correspondent a des épisodes d’émissions.
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Figure 3.18 : Evolution journaliére de la vitesse de transfert vertical durant la campagne

DEPECHEMOD 2 pour I’étage 4 et I’étage 5. Les V; > 0 correspondent a des épisodes de dépbots
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Figure 3.19 : Evolution journaliére de la vitesse de transfert vertical durant la campagne

DEPECHEMOD 2 pour I’étage 6 et I’étage 7. Les V,; > 0 correspondent a des épisodes de dépots

et les V; < 0 correspondent a des épisodes d’émissions.
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Figure 3.20 : Evolution journaliére de la vitesse de transfert vertical durant la campagne
DEPECHEMOD 2 pour I’étage 8 et I’étage 9. Les V,; > 0 correspondent a des épisodes de dépots

et les V; < 0 correspondent a des épisodes d’émissions.

L’ensemble des valeurs des vitesses de dépot mesurées durant la campagne DEPECHEMOD 2 est
regroupé dans le Tableau 3.9. Sur les quatre premiers étages (majorité de vitesse de dépot) la
moyenne, les valeurs maximum s’étendent entre 4,25x10° m.s™" & 9,94x10° m.s" tandis que les
valeurs minimum sont entre 1,21x10™ et 1,12x10 m.s™". Pour les tailles d’aérosols entre 0,7 et 1,2
pm les valeurs des vitesses de dépot minimum sont dispersés entre 4,27x10” et 2,24x10°3, alors que
les vitesses de dépdt maximum valent respectivement 3,95x10 et 7,31x10 m.s™". Il est important
de noter que l’étage 8 a mesuré essentiellement que des vitesses d’émission d’ou l’absence de

valeur de vitesses de dépot.
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Tableau 3.9 : Vitesses de dépot de la campagne DEPECHEMOD 2.

Etage Diamétre V4 maximum V4 minimum V4 moyenne Pourcentage sur les données
g (um) (m.s™) (m.s™) (m.s™) validées (Nombres de valeurs)
Twin CNC 0,006 9,94x10°° 1,12x107 3,41x10°° 100% (86)
1 0,014 6,86x10 4,95x10* 3,58x10™* 71% (48)
2 0,041 8,43x10" 3,77x10™ 3,85x10 70% (50)
3 0,074 6,22x10 1,21x10™ 2,32x10 78% (108)
4 0,102 4,25x10" 2,01x10™ 1,41x107 70% (87)
5 0,202 3,95x10™ 4,27x10° 1,88x10™ 2% (4)
6 0,316 3,50x10 2,24x107 2,87x107 1% (2)
7 0,484 7,31x10° 6,85x10™ 4,54x10" 2% (3)
8 0,762 1,07Ex107* 2% (1)
9 1,2 7,09x107 6,29Ex10™ 3,13x10° 11% (3)

La méme démarche a été effectuée pour les valeurs absolues des vitesses d’émissions présentées
dans le Tableau 3.10. Les valeurs moyennes de vitesse d’émission sont relativement proches pour
tous les étages de UELPI, et peu différentes de 3x10° m.s™". Les V. maximums et les V. minimums
des quatre premiers étages de U’ELPI sont respectivement comprises entre 3,95x10™ et 1,51x10"
m.s" et entre 1,96x10 et 4,64x10™. Pour des aérosols ayant des tailles supérieures a 0,2 pm, les
valeurs maximum s’étendent de 4,3x10° a 7,31x10° m.s™”" et les valeurs minimums sont comprises
entre 5,73x10” et 5,02x10*m.s™.
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Tableau 3.10 : Vitesses d’émission de la campagne DEPECHEMOD 2.

Diamétre V. maximum V. minimum V. moyenne Pourcentage sur les données

Etage (um) (m.s™) (m.s™) (m.s™) validées (Nombres de valeurs)

Twin CNC 0,006

1 0,014 5,64x107 4,64x10™ 1,95x10° 29% (20)
2 0,041 1,51x10 3,73x10* 3,81x10" 30% (21)
3 0,074 7,93x107 1,96x10* 2,54x107 22% (30)
4 0,102 8,01x10* 2,10x10™ 2,72x10°3 30% (37)
5 0,202 8,06x107 5,73x107° 2,22x107 98% (205)
6 0,316 9,61x10° 1,71x10™ 2,86x10° 99% (197)
7 0,484 1,23x1072 3,04x10™ 2,70x10°3 98% (165)
8 0,762 1,65x10 2,85x10™ 3,97x107 98% (41)
9 1,2 1,66x1072 5,02x10 3,86x10° 89% (25)
3.3.3 Documentation des processus d’émission des bactéries : évolution de vitesse de

transfert vertical en utilisant la méthode du gradient

Ce paragraphe a pour but de faire un inventaire des différentes vitesses de transfert obtenues pour
les bactéries via la méthode du gradient détaillée dans le chapitre 2. De la méme facon que pour la
méthode des corrélations turbulentes lors de DEPECHEMOD 2, ’évolution de la vitesse de transfert
vertical sur la campagne a été tracée sur la Figure 3.21. Il a été effectué 53 prélévements lors de

cette campagne pour les mesures de flux par la méthode du gradient.

Les résultats présentés ici sont ceux ou la différence entre la concentration au niveau haut (2 m) et
au niveau bas (0,2 m) est supérieure a 1 écart type. De plus certains champignons sont résistants a
’antifongique ajouté au milieu de culture et donc chaque prélévement contenant des boites de
Pétri contaminées avec des champignons n’a également pas été pris en compte. Ainsi 41 valeurs de

vitesses de transfert vertical ont été retenues.
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Figure 3.21 : Evolution journaliére de la vitesse de transfert des bactéries par la méthode du
gradient. Les V; > 0 correspondent a des épisodes de dépots et les V, < 0 correspondent a des

épisodes d’émissions.

Pour cette campagne, il a été mesuré uniqguement des émissions pour les vitesses de transfert
vertical des bactéries. Ces vitesses d’émission suivent |’évolution des principaux parameétres
micrométéorologiques (H et u*) avec la présence des plus fortes valeurs d’émission en milieu de
journée. On remarque que les maximums de vitesses d’émissions sont plus forts le 26, 28 et 29
septembre, lorsque les vents plus forts ont été enregistrés durant la campagne (voir paragraphe
3.3.1). Ce processus de mise ou de remise en suspension serait donc une fois de plus bien éolien. De
plus, le vent lors de DEPECHEMOD 2 étant plus fort que pendant DEPECHEMOD 1, Uordre de
grandeur des vitesses d’émission est plus important et atteint 7,3x10%2 m.s™' en moyenne (Tableau
3.11).

Tableau 3.11 : Vitesses de transfert vertical de bactéries lors de la campagne DEPECHEMOD 3.

Maximum (m.s')  Minimum (m.s')  Moyenne (m.s™) Nombre de valeurs
Vitesse de 0
dépot
Vitesse ) 5 5
] 1,40x10° 1,14x10° 7,30x10° 41
d’émission

3.4 DEPECHEMOD 3

La campagne de mesure a eu lieu du 9 au 17 juin 2016, sur le méme site de mesure. Cette
campagne fut la moins réussie de la these a cause principalement de problemes électrique sur le
terrain et de la météo peu clémente. Pour cette campagne, la prairie a également été amendée par
des dérivés azotés de type urée une semaine avant la campagne. La hauteur de la prairie pour cette
campagne est d’environ 40 cm et donne donc les différentes classes de stabilité résumées dans le
Tableau 3.12.
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Tableau 3.12 : Classe de stabilité pour la campagne DEPECHEMOD 3.

DEPECHEMOD 3

Z,=4cm
Instable 1/L £ -0,010
Neutre -0,010 < 1/L < 0,008
Stable 0,008 < 1/L

Une nouvelle méthode de mesure de dépot sec a été utilisée lors de cette campagne (Maro et al.,
2014) afin d’obtenir des mesures de vitesses de dépot pour des particules du mode accumulation
(>0,2 pm), qui sont peu nombreuses lors des deux premiéres campagnes (essentiellement de
[’émission). Ainsi une méthode de dépot direct de particules faiblement polydispersées (0,6 pm) de
fluorescéine (voir chapitre 2). Les différentes méthodes et les hauteurs de prélévements sont

résumées dans le Tableau 3.13.

Tableau 3.13 : Hauteur de mesures pour les différentes méthodes utilisées lors de DEPECHEMOD
3.

Dépot par corrélation
turbulente : Twin CNC

Dépot par corrélation _
DEPECHEMOD 3 turbulente : ELPI z=5m

(9 au 17 mars 2016) Lo . L
Deépot direct de particules de  Herbe synthétique : sur le couvert

Fluorescéine Prélévement sur filtre : h=0,2 m
Emission de bactérie par la Zmax =2 M
méthode du gradient Zmin = 0,2 M
3.4.1 Paramétres micrométéorologiques

Les directions moyennes de vent (Figure 3.22) ont été essentiellement de sud-ouest (240°) a partir
du milieu de la journée du 10 juin. La partie grisée correspond aux valeurs exclues du fait de la
présence de batiments dans ces directions de vent. Le nombre de valeurs exclues correspond a

moins de 2% du nombre total de valeurs obtenues durant cette campagne.
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Figure 3.22 : Direction du vent lors de la campagne expérimentale DEPECHEMOD 3.

La Figure 3.23 regroupe les paramétres micrométéorologiques moyennés sur 30 min, permettant
une description précise de ’évolution de la turbulence atmosphérique durant la campagne.
L’absence de données est due a la sauvegarde : du 12 au 13 juin des problémes électriques sont

survenus, pouvant ainsi jouer sur l’intégrité du matériel déployé sur le terrain. .

Les vitesses moyennes du vent suivent toujours la phase diurne mais elle est cette fois ci moins
marquée. En effet, la différence entre les maximums journaliers et les minimums nocturnes est
moins présente au niveau de la vitesse de vent durant cette campagne. Ainsi, avant la bascule de
vent (dans la journée du 10 juin) la valeur moyenne de vitesse horizontale de vent est d’environ 1,5
m.s” puis augmente jusqu’a une moyenne de 4 m.s”', avant de diminuer a nouveau a partir du 15
juin (valeur moyenne d’environ 2 m.s™). L’évolution de la vitesse de frottement du vent est liée a
celle de la vitesse du vent, et donc, l’évolution avec le cycle diurne-nocturne est également moins
marquée lors de cette campagne. Elle est comprise entre 0,1 en moyenne en début de campagne

puis augmente a 0,4 m.s' et diminue par la suite a4 0,2 m.s™" en fin de campagne.

La température, de méme que pour les mesures de vitesse de vent et de frottement du vent, est
tres peu variable entre le jour et la nuit. En effet, on remarque une différence de quelques degrés
entre les minimums nocturnes et les maximums diurnes. La température moyenne est d’une
vingtaine de degrés le jour et d’environ 17°C la nuit. Le cycle du flux de chaleur sensible est

classique, c’est-a-dire liée au rayonnement solaire, et on retrouve ainsi une évolution attendue
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avec un pic en journée et des minima nocturnes. Toutefois, les flux de chaleur, en plus d’étre

relativement faibles le jour (entre 50 et 100 W.m™), témoignent de passages nuageux. En effet,

leurs profils sont marqués par des variations de plusieurs dizaines de W.m™ par demi-heures.

Figure 3.23
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Figure 3.24 : Précision sur |’évolution de la stabilité atmosphérique durant la campagne
DEPECHEMOD 3.

La stabilité atmosphérique quantifiée par ’inverse de la longueur de Monin-Obukhov (Figure 3.24)
donne des périodes trés stables (1/L > 0,008) les nuits du 9 au 10 et du 15 au 16 juin, ainsi que des
périodes d’instabilité (1/L < -0,01) les journées du 25 septembre. Les autres journées, la stabilité
atmosphérique est globalement neutre (-0,015 < 1/L < 0,012) avec des périodes peu instables telles

que la journée du 13 juin. Ces bornes sont représentées par les pointillés bleus.

3.4.2 Quantification de la vitesse de dépot sec

3.4.2.1 Evolution de la vitesse de transfert vertical avec la méthode des corrélations

turbulentes en utilisant [’aérosol atmosphérique (6 nm - 1,2 um)

Les résultats chronologiques des mesures (vitesses de dépot ou d’émission), sont présentés en
fonction des tailles croissantes (repérées par les étages de U’ELPI) sur les Figure 3.25, Figure 3.26,
Figure 3.27, Figure 3.28 et Figure 3.29. Comme pour les campagnes précédentes, seuls les neuf
premiers étages de UELPI ont fourni des concentrations suffisantes pour étre exploitables, c’est-a-
dire au-dessus des limites de détection. Le nombre de valeurs validées par la méthode par
correction spectrale est moins important que lors des précédentes campagnes et plus précisément
pour les étages 1, 2, 3 et 4 ainsi que pour la méthode twin CNC. De plus, la présence de maxima
diurnes et des minima nocturnes (en valeurs absolue) est ici plus difficile a reconnaitre a part pour
les aérosols supérieurs a 316 nm et le phénoméne est vraiment marqué la journée du 15, journée

qui présente les conditions les plus instables.
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Figure 3.25 : Evolution journaliére de la vitesse de transfert vertical durant la campagne
DEPECHEMOD 3 pour les twin CNC et [’étage 1 de I’ELPI. Les V; > 0 correspondent a des

épisodes de dépots et les V, < 0 correspondent a des épisodes d’émissions.
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Figure 3.26 : Evolution journaliére de la vitesse de transfert vertical durant la campagne

DEPECHEMOD 3 pour ’étage 2 et [’étage 3. Les V; > 0 correspondent a des épisodes de dépots

et les V; < 0 correspondent a des épisodes d’émissions.
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Figure 3.27 : Evolution journaliére de la vitesse de transfert vertical durant la campagne
DEPECHEMOD 3 pour I’étage 4 et I’étage 5. Les V,; > 0 correspondent a des épisodes de dépots

et les V; < 0 correspondent a des épisodes d’émissions.
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Figure 3.28 : Evolution journaliére de la vitesse de transfert vertical durant la campagne
DEPECHEMOD 3 pour I’étage 6 et I’étage 7. Les V; > 0 correspondent a des épisodes de dépots

et les V; < 0 correspondent a des épisodes d’émissions.
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Figure 3.29 : Evolution journaliére de la vitesse de transfert vertical durant la campagne
DEPECHEMOD 3 pour I’étage 8 et I’étage 9. Les V,; > 0 correspondent a des épisodes de dépots

et les V; < 0 correspondent a des épisodes d’émissions.

Les résultats de vitesses de transfert vertical sont répertoriés dans le Tableau 3.14 et Tableau 3.15.
Pour la méthode twin CNC et sur les quatre premiers étages du ’ELPI, donc pour des aérosols ayant
un diamétre compris entre 0,006 et 0,122 pm, les vitesses de transfert mesurées sont a plus de 60%
des cas des vitesses de dépot. Pour les étages 5 a 9, la répartition tend quasi-essentiellement a des
vitesses d’émission, avec moins de 25% de vitesses de dépot mesurées. De plus, ’étage 8 ne

présente aucune vitesse d’émission.

Concernant les ordres de grandeurs des vitesses de dépot, les valeurs maximums pour les étages 1,
2, 3,4, 6,7, 9 sont comprises entre 1,13x1073 et 3,93x10° m.s". Le maximum de vitesse de dépét
est plus élevé pour la méthode twin CNC avec 6,75x10° m.s" et plus faible pour I’étage 5 avec
6,82x10s. Les valeurs minimums (pour le dépdt) sont toutes du méme ordre de grandeur et sont
trés proches pour tous les étages de UELPI (entre 1,14x10* et 3,11x10“ m.s". La valeur minimum
pour la méthode twin CNC est un peu plus élevée et atteint 5,43x10“ m.s™". Les vitesses de dépot
moyennes s’échelonnent sur un ordre de grandeur allant de 3,24x10™* et 1,88x10* m.s™
(respectivement étage 4 et étage 5) a 2,95x10° et 2,86x10 m.s™" (respectivement étage 9 et twin

CNC), les autres vitesses de dépot moyennes sont proches de 1x107° m.s™.
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Tableau 3.14 : Vitesses de dépot de la campagne DEPECHEMOD 3.

Etage Diamétre V4 maximum V4 minimum V4 moyenne Pourcentage sur les données
g (um) (m.s™) (m.s™) (m.s™) validées (Nombres de valeurs)
Twin CNC 0,006 6,75x107 5,43x10™ 2,86x107° 100% (38)
1 0,014 2,57x107° 2,48x10™ 1,32x10 86% (19)
2 0,041 1,13x10° 3,11x10* 8,09x10™ 62% (8)
3 0,074 1,73x10” 1,92x10™ 1,00x10 64%(9)
4 0,102 3,93x10°* 1,88x10™ 3,24x10" 61% (14)
5 0,202 6,82x10™ 1,14x10™ 1,88x10™ 10% (4)
6 0,316 1,24x10° 1,40x10* 5,43x10™ 22% (16)
7 0,484 1,30x10 2,64x10™ 7,02x10™ 5% (6)
8 0,762
9 1,2 3,48x10" 2,23x10° 2,95x107 6% (4)

Les vitesses d’émission moyenne (Tableau 3.15) sont proches de 1x10° m.s”. La valeur de vitesse

d’émission moyenne mesurée sur |’étage 3 est plus forte que sur les autres étages de UELPI.

Les vitesses d’émission maximum se répartissent entre ’étage 2 et ’étage 9. Les vitesses
d’émission minimum sont globalement plus élevées d’un ordre de grandeur sur les étages 2 et 3

comparé aux autres étages de ’ELPI.
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Tableau 3.15 : Vitesses d’émission de la campagne DEPECHEMOD 3.

Diamétre V. maximum V. minimum V. moyenne Pourcentage sur les données

Etage (um) (m.s™) (m.s™) (m.s™) validées (Nombres de valeurs)

Twin CNC 0,006

1 0,014 3,23x107 1,12x10* 1,33x10° 14% (3)
2 0,041 1,60x10° 8,25x10™ 1,17x10° 38% (5)
3 0,074 5,68x107 2,18x107 3,61x107 36% (5)
4 0,102 2,09x107 9,61x107 8,46x10™ 39% (9)
5 0,202 2,36x10°° 4,24x107 9,83x10™ 90% (38)
6 0,316 3,61x10° 5,17x10° 1,29x1073 78% (56)
7 0,484 9,66x107 1,96x10* 2,81x107 95% (126)
8 0,762 2,06x10" 5,58x10™ 6,39x10° 100% (69)
9 1,2 1,10x10™ 3,92x10* 1,45x10 94% (59)
3.4.2.2 Evolution de la vitesse de transfert vertical avec la méthode de dépét direct

de particules de fluorescéine (0,6 ym)

L’émission et le dépot de particules de fluorescéine ont été effectués lors de cette campagne
DEPECHEMOD 3 (Figure 3.30). Cette technique a été utilisée avant tout pour obtenir plus de vitesses
de dépot pour les particules du mode accumulation. En effet, comme on a pu le voir lors des
campagnes DEPECHEMOD 1 et 2, trés peu d’événements de dépot ont été mesurés pour les plateaux
5, 6, 7, 8 et 9 de U’ELPI (mode accumulation). Ainsi 9 émissions et échantillonnages de la
fluorescéine sur herbe synthétique (flux) et filtre (concentration atmosphérique) ont permis
d’obtenir 9 vitesses de dépot sec robustes et permettant de valider le peu de données de vitesses

de dépot obtenues.
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Figure 3.30 : Evolution journaliére de la vitesse de dépot sec de particules de fluorescéine de
0,6 um. Les V, > 0 correspondent a des épisodes de dépots et les V, < 0 correspondent a des

épisodes d’émissions.

Le nombre de points obtenu ne permet pas de voir un lien avec les paramétres

micrométéorologiques mais la valeur moyenne obtenue 2,3x10° m.s™.

3.4.3 Documentation des processus d’émission des bactéries : évolution de vitesse de

transfert vertical en utilisant la méthode du gradient

Ce paragraphe a pour but de faire un inventaire des différentes vitesses de transfert obtenues pour
les bactéries via la méthode du gradient, détaillée dans le chapitre 2. De la méme facon que pour la
méthode des corrélations turbulentes lors de DEPECHEMOD 3, ’évolution de la vitesse de transfert
vertical sur la campagne a été tracée sur la Figure 3.31. Le nombre de prélévements a été moins
important pour cette campagne en raison de la maintenance nécessaire sur les autres appareils
déployés sur le terrain. Il a été effectué 26 échantillonnages lors de cette campagne pour les
mesures de flux par la méthode du gradient. Il est important de noter que les mesures se sont
effectuées uniquement en journée étant donné que les prélévements ne peuvent se faire en continu
du fait du chargement et du déchargement des géloses dans les Andersen 1 étage. De plus, nous
n’étions pas sur site le dimanche 12 juin, d’ou ’absence de données. Les résultats présentés ici sont
ceux ou la différence entre la concentration au niveau haut (2 m) et au niveau bas (0,2 m) est
supérieure a 1 écart type. De plus, certains champignons sont résistants a [’antifongique ajouté au
milieu de culture et donc chaque prélévement contenant des boites de Pétri contaminées avec des
champignons n’a également pas été pris en compte. Ainsi 11 valeurs de vitesses de transfert vertical

ont été retenues.

IRSLI 146



o
o

8-juin 9-juin 10-juin 11-juin 12-juin 13-juin 14-juin 15-juin 16-juin
Date

Figure 3.31 : Evolution journaliére de la vitesse de transfert des bactéries par la méthode du
gradient. Les V; > 0 correspondent a des épisodes de dépots et les V; < 0 correspondent a des

épisodes d’émissions.

Pour cette campagne comme la précédente, il a été mesuré uniquement des émissions pour les

vitesses de transfert vertical des bactéries.

Il n’y a qu’une seule journée (10 juin) ou le nombre de valeurs est assez élevé pour voir une
évolution avec les principaux paramétres micrométéorologiques (H et u*) avec la présence des plus
fortes valeurs d’émission en milieu de journée. On remarque que les maximums de vitesses
d’émissions sont plus forts le 14 juin, lorsque les vents plus forts ont été enregistrés durant la
campagne (voir paragraphe 3.4.1). L’ordre de grandeur des vitesses d’émission est plus important et

atteint 4x102m.s"' en moyenne (Tableau 3.16).

Tableau 3.16 : Vitesses de transfert vertical de bactéries lors de la campagne DEPECHEMOD 3.

Maximum (m.s™")  Minimum (m.s")  Moyenne (m.s™) Nombre de valeurs
Vitesse de 0
dépét
Vitesse d’ ) 3 5
L. 8,35x10° 9,44x10° 3,87x10° 10
émission

3.5 DEPECHEMOD 4

La campagne de mesure a eu lieu du 27 septembre au 7 octobre 2016, sur le méme site de mesure.
La hauteur de la prairie est plus faible que sur DEPECHEMOD 3 et, cette fois ci, elle n’a pas été
amendée récemment par des dérivés azotés. Ainsi la hauteur de couvert est d’environ 20 cm et

donne donc les différentes classes de stabilité, résumées dans le Tableau 3.17.
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Tableau 3.17 : Classe de stabilité pour la campagne DEPECHEMOD 4.

DEPECHEMOD 4
Z,=2cCcm
Instable 1/L £ -0,018
Neutre -0,018 < 1/L < 0,008
Stable 0,008 < 1/L

Les résultats de vitesses de dépot sec obtenu, par corrélation turbulente et par dépot direct de
fluorescéine, lors des trois premiéres campagnes étant trés satisfaisant en qualité et en nombre,
une nouvelle méthode est venue se greffer au dispositif déployé lors de DEPECHEMOD 3. En effet,
afin d’obtenir un nouveau point pour les particules inférieures a 10 nm, une méthode du gradient a
été développée pour la mesure des particules de 1,5 nm correspondant a la fraction libre des
descendants du “’Rn. Le Tableau 3.18 résume les hauteurs de mesures des différentes méthodes et

appareils déployés sur le terrain.

Tableau 3.18 : Hauteur de mesures pour les différentes méthodes utilisées lors de

DEPECHEMOD.

Dépot par la méthode du Zmax = 2 M
gradient Zpmin = 0,2 m
Dépot par corrélation s=2m
turbulente : Twin CNC
DEPECHEMOD 4 o ,
Dépot par corrélation _
27 septembre au 7 octobre 2016 turbulente : ELPI z=5m
Dépot direct de particules de  Herbe synthétique : sur le couvert
Fluorescéine Prélévement sur filtre : h=0,2 m
Emission de bactérie par la Zmax =2 M
méthode du gradient Zmin = 0,2 M
3.5.1 Paramétres micrométéorologiques

Les directions moyennes de vent (Figure 3.32) ont été essentiellement de sud-ouest (220°- 260°) en
début de campagne jusqu’a la bascule de vent qui intervient le 3 octobre et une direction de vent

direction nord-est (60°) est alors observée. La partie grisée correspond aux valeurs exclues du fait
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de la présence de batiments dans ces directions de vent. Le nombre de valeurs exclues correspond a

moins de 8% du nombre total de valeurs obtenues durant cette campagne

_ 400 ¢
350 f
300 f
250
200 f
150
100
50 t

0

Direction du vent

&L | - 1

27-sept. 28-sept. 29-sept. 30-sept. 01-oct. 02-oct. 03-oct. 04-oct. 05-oct. 06-oct. 07-oct.
Date

320

300 60

280 80

260 100

240 T 120

220 + 140

Figure 3.32 : Direction du vent lors de la campagne expérimentale DEPECHEMOD 4.

Les principaux paramétres micrométéorologiques moyennés sur 30 minutes sont regroupés sur la
Figure 3.33 permettant d’appréhender la turbulence et les flux au niveau du sol pendant la

campagne.

Les vitesses sont faibles en journée jusqu’au 3 octobre, la plupart sont en dessous de 5 m.s™, sauf la
journée du 1%octobre, ou ’on atteint 7 m.s™'. La vitesse du vent augmente ensuite a partir du 3
octobre pour atteindre des valeurs moyennes en journée de 7 m.s” avant une baisse le 5 octobre a 2
m.s'. La vitesse de frottement est liée a ’évolution de la vitesse du vent, des valeurs fortes en
journée de 0,6 m.s™ ont été observées sauf le 30 septembre et le 6 octobre. Toutefois, les maxima
diurnes des vitesses de frottement sont plus facilement identifiables que ceux des vitesses

moyennes du vent.

Un passage nuageux conséquent les 25 et 26, et dans une moindre mesure le 29, entraine quelques
perturbation sous forme d’un profil plus dentelé de U’évolution du flux de chaleur sensible (H en
W.m2). Toutefois, ’augmentation en journée avec le soleil est clairement établie sur toute la durée
de la campagne. Des pics de ’ordre de 200 a 300 W.m™ sont observés quand le soleil est au zénith,

tandis que le flux de chaleur est proche de 0 et parfois négatif la nuit.
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L’écart entre les températures atteintes en journée et la nuit, est sensiblement le méme durant
toute la campagne (entre 8 et 9 °C). Les températures maximales sont observées pendant la
journée sont autour de 25 °C en début de campagne et diminue jusqu’a 20 °C le 2 octobre avant
d’augmenter a nouveau jusqu’a la fin de la campagne tandis que les températures nocturnes sont
proches de 15°C les premieres nuits puis descendent a moins de 10°C le 2 octobre, avant
d’augmenter a 12°C les deux derniers jours. Un conséquent passage nuageux les 1¥", 2 et 5 octobre
entraine quelques perturbations sous forme d’un profil plus dentelé de l’évolution du flux de
chaleur sensible (H en W.m), toutefois [’augmentation en journée avec le soleil est clairement
établie sur toute la durée de la campagne. Des pics de l’ordre de 200 a 250 W.m™ sont observés
quand le soleil est au zénith, tandis que le flux de chaleur est proche de 0 et parfois négatif la nuit,

comme lors de la nuit du 4 au 5 octobre et du 5 au 6 octobre.
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Figure 3.33 : Principaux parameétres micrométéorologiques durant la campagne DEPECHEMOD
3.
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Concernant ’évolution de la stabilité atmosphérique, |’échelle de l’axe vertical (1/L) est telle que
seuls les épisodes de tres forte stabilité ou instabilité peuvent étre identifiés. Sur la Figure 3.34 une
autre échelle, plus dilatée, permet de mieux identifier les conditions neutres (-0,010 < 1/L <
0,008).

-0,3 . .
27-sept.  28-sept. 29-sept.  30-sept. 1-oct. 2-oct. 3-oct. 4-oct. 5-oct. 6-oct. 7-oct.

Figure 3.34 : Précision sur |’évolution de la stabilité atmosphérique durant la campagne
DEPECHEMOD 4.

La stabilité atmosphérique quantifiée par ’inverse de la longueur de Monin-Obukhov donne des
périodes tres stables (1/L > 0,008) lors de la campagne DEPECHEMOD 4 a part les nuits du 30
septembre, du 1% et 4 octobre, dont la stabilité est moins importante. Les journées du 28
septembre, du 2 octobre et du 5 octobre présentent des périodes de tres fortes instabilité (1/L < -
0,01) alors que les autres journées sont moins instables. La stabilité atmosphérique est globalement

neutre (-0,015 < 1/L < 0,012) lors des périodes de transition au levé et au coucher du soleil.

3.5.2 Quantification de la vitesse de dépot sec

3.5.2.1 Evolution de la vitesse de transfert vertical avec la méthode du gradient de la

fraction libre des descendants du #*?Rn (1,5 nm)

Cette méthode a été la derniére mise en ceuvre a la toute fin de la campagne DEPECHEMQOD 4. Le
but de ces mesures de vitesses de dépot sec de particules, qui ont une taille de ordre du nm, est
de valider les modéles avec des mesures expérimentales, inexistantes in situ pour cette taille de
particules. De plus, ces particules du mode nucléation sont issues de la conversion gaz/particules et
pourraient donc avoir un impact en champ proche. Ainsi, ’évolution des vitesses de transfert
vertical de la fraction libre des descendants du “”Rn a été tracée sur la Figure 3.35. 24
prélevements ont été effectués. Dans le but d’avoir des résultats convenables et validés, la
différence de concentration entre le niveau haut (2 m) et le niveau bas (0,2 m) est supérieure a 2

écart type. Ainsi, 17 valeurs de vitesse de transfert vertical ont pu étre obtenues.
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Figure 3.35 : Evolution journaliére de la vitesse de transfert vertical durant la campagne
DEPECHEMOD 4 pour la fraction libre des descendants du **?Rn (particules de 1,5 nm). Les V, >
0 correspondent a des épisodes de dépots et les V; < 0 correspondent a des épisodes

d’émissions.

La tendance est plutot au dépot avec 71% des données validées. La journée du 5 octobre est
intéressante car elle présente le plus de points et permet d’apercevoir un semblant d’évolution
journaliére avec un maximum en milieu de journée comme on pouvait le voir avec la méthode des
corrélations turbulentes. Pour finir, la valeur moyenne des vitesses de dépot et d’émission a le

méme ordre de grandeur : respectivement 2,1x1072 et -3,7x102m.s™".

3.5.2.2 Evolution de la vitesse de transfert vertical avec la méthode corrélation
turbulente (6 nm - 1,2 um)

Les valeurs des vitesses de transferts sont tracées en fonction du temps sur les Figure 3.36, Figure
3.37, Figure 3.38, Figure 3.39 et Figure 3.40. De plus, les Tableau 3.19 et Tableau 3.20 donnent un

récapitulatif des vitesses de dépot et d’émission pour chaque taille de particules.
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Figure 3.36 : Evolution journaliére de la vitesse de transfert vertical durant la campagne
DEPECHEMOD 4 pour les twin CNC et [’étage 1 de ’ELPI. Les V; > 0 correspondent a des

épisodes de dépots et les V; < 0 correspondent a des épisodes d’émissions.
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Figure 3.37 : Evolution journaliére de la vitesse de transfert vertical durant la campagne

DEPECHEMOD 4 pour ’étage 2 et [’étage 3. Les V; > 0 correspondent a des épisodes de dépots

et les V; < 0 correspondent a des épisodes d’émissions.
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Figure 3.38 : Evolution journaliére de la vitesse de transfert vertical durant la campagne
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Figure 3.39 : Evolution journaliére de la vitesse de transfert vertical durant la campagne
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DEPECHEMOD 4 pour ’étage 6 et I’étage 7. Les V; > 0 correspondent a des épisodes de dépots

et les V; < 0 correspondent a des épisodes d’émissions.
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Figure 3.40 : Evolution journaliére de la vitesse de transfert vertical durant la campagne
DEPECHEMOD 4 pour I’étage 8 et I’étage 9. Les V; > 0 correspondent a des épisodes de dépbots

et les V; < 0 correspondent a des épisodes d’émissions.

Comparé aux différentes campagnes, on ne retrouve pas autant d’épisodes d’émission sur les
plateaux 5, 6, 7, 8 et 9. Cependant, l’évolution journaliére avec les différents paramétres
micrométéorologiques, que ’on retrouvait précédemment, n’est pas présente sur cette campagne a
part la journée du 29 septembre pour les étages 1, 2 et 3 et la journée du 5 octobre pour les étages
5, 6 et 7. La méthode twin CNC, quant a elle, montre exclusivement des vitesses de dépot et il
semble y avoir une évolution journaliére avec un pic en milieu de journée mais il n’y a cependant

pas de valeur validée par correction spectrale la nuit.

Pour les étages 1, 2, 3, 4, 5, 6 et 7, ainsi que la méthode twin CNC, les vitesses de dépot minimales
sont proches et sont situées entre 1,78x10* et 4,75x10* m.s”. Elles sont légérement plus
importantes pour les étages 8 et 9 avec des valeurs respectives de 8,15x10™ et 2,80x10° m.s™. Les
V; maximums sont de l’ordre de 2x10 m.s™" pour les étages 1, 2 et 3, de l'ordre de 6,5x10° m.s™
pour les étages 4, 5 et 8 et de 'ordre de 6,5x10° m.s™' pour les étages 6 et 9. La méthode twin
CNC, quant a elle, présente un maximum de V, de 5,73x10° m.s™ pour une valeur moyenne de
2,40x10° m.s™". Pour finir, les vitesses de dépdt moyennes sont proches pour tous les étages de

’ELPI avec des valeurs situées entre 8,33x10“et 3,36x10°m.s™.

Tableau 3.19 : Vitesses de dépot de la campagne DEPECHEMOD 4.
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Etage Diameétre V4 maximum V4 minimum V, moyenne Pourcentage sur les données

(um) (m.s™) (m.s™) (m.s™) validées (Nombres de valeurs)
Twin CNC 0,006 5,73x10°° 4,37x107 2,40x10°° 100% (64)
1 0,014 2,65x10™ 4,41x10* 1,18x10" 73% (35)
2 0,041 1,81x107 4,75x10* 8,33x10™ 57% (17)
3 0,074 2,43x107 1,78x10™ 8,96x10™ 79% (46)
4 0,102 6,37x10 4,24x10* 1,47x107 42% (13)
5 0,202 6,81x10 2,22x10* 1,53x10"* 56% (32)
6 0,316 4,50x10° 2,43x10 1,21x10° 47% (23)
7 0,484 3,58x10™ 4,19x10* 1,99x10"* 56% (15)
8 0,762 6,93x10 8,15x10™ 3,36x10°° 44% (7)
9 1,2 3,16x10” 2,80x10°* 2,98x10° 25% (2)

Concernant ’émission, on remarque que la méthode twin CNC ne présente aucune vitesse validée.
Les valeurs minimales sont du méme ordre de grandeur pour les aérosols de 0,014 pm a 0,484 pm et
comprises entre 5,74x10* et 1,58x10* m.s". Les vitesses d’émission des étages 8 et 9 sont
supérieures d’un ordre de grandeur et sont respectivement 1,10x10° et 1,94x10° m.s™.
L’observation peut également étre valable pour les V. moyennes et sont donc comprises 1,04x10°
3,54x10 pour les 7 premiers étages de UELPl et sont supérieures pour les étages 8 et 9
(respectivement 5,69x10° et 9,31x107). Au niveau des V., maximum, elles sont proches de 1x107?

m.s ™" sauf pour les étages 2 et 3 avec des valeurs proches de 3x10°m.s™.

IRSLI 156



Tableau 3.20 : Vitesses d’émission de la campagne DEPECHEMOD 4.

Diamétre V. maximum V. minimum V. moyenne Pourcentage sur les données

Etage (um) (m.s™) (m.s™) (m.s™) validées (Nombres de valeurs)

Twin CNC 0,006

1 0,014 9,09x107 2,41x10™ 2,38x107 27% (13)
2 0,041 1,78x10 1,84x10™ 3,54x10° 43% (13)
3 0,074 2,83x10°° 5,74x10* 1,49x10° 21% (12)
4 0,102 2,73x10° 2,39x10™ 1,04x1073 58% (18)
5 0,202 9,61x107 1,19x10* 2,40x107 44% (25)
6 0,316 1,39x10 1,31x10™ 2,78x10° 53% (26)
7 0,484 9,08x10°* 1,58x10™ 3,09x10°3 44% (12)
8 0,762 1,19x10 1,10x107 5,69x107 56% (9)
9 1,2 1,74x1072 1,94x1073 9,31x103 75% (6)
3.5.2.3 Evolution de la vitesse de transfert vertical avec la méthode de dépét direct

de particules de fluorescéine (0,6 pm)

Les mesures de dépot de particules de fluorescéine sont plus nombreuses que lors de DEPECHEMOD
3. En effet, durant DEPECHEMOD 4, 19 émissions de fluorescéine ont été effectuées et ont permis

d’obtenir 17 vitesses de dépot (Figure 3.41).
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Figure 3.41 : Evolution journaliére de la vitesse de dépot sec de particules de fluorescéine de
0,6 um. Les V; > 0 correspondent a des épisodes de dépots et les V, < 0 correspondent a des

épisodes d’émissions.

Le cycle diurne-nocturne dii aux parameétres micrométéorologiques est encore une fois difficile a

distinguer du fait du peu de nombre de valeurs par journée. Cependant, une valeur semble plus
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forte & chaque milieu de journée. La valeur moyenne de ces vitesses de dépét sec est 2,46x107

m.s”, valeur trés proche de la vitesse de dépdt sec obtenu lors de DEPECHEMOD 3.

3.5.3 Documentation des processus d’émission des bactéries : évolution de vitesse de

transfert vertical en utilisant la méthode du gradient

Ce paragraphe a pour but de faire un inventaire des différentes vitesses de transfert vertical
obtenues pour les bactéries via la méthode du gradient détaillée dans le chapitre 2. De la méme
facon que pour la méthode des corrélations turbulentes lors de DEPECHEMOD 4, ’évolution de la
vitesse de transfert vertical sur la campagne a été tracée sur la Figure 3.42. Le nombre de
prélévements a été moins important pour cette campagne en raison de la maintenance nécessaire
sur les autres appareils déployés sur le terrain. Il a été effectué 47 échantillonnages lors de cette
campagne pour les mesures de flux par la méthode du gradient. Il est important de noter que les
mesures se sont effectuées uniguement en journée, étant donné que les prélévements ne peuvent
se faire en continu, du fait du chargement et du déchargement des géloses dans les Andersen 1
étage. De plus, nous n’étions pas sur site le dimanche 2 octobre, d’olu l’absence de données. Les
résultats présentés ici sont ceux ou la différence entre la concentration au niveau haut (2 m) et au
niveau bas (0,2 m) est supérieure a 1 écart type. De plus, certains champignons sont résistants a
’antifongique ajouté au milieu de culture et donc chaque prélévement contenant des boites de
Pétri contaminées avec des champignons n’a également pas été pris en compte. Ainsi, 30 valeurs de

vitesses de transfert vertical ont été retenues.
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Figure 3.42 : Evolution journaliére de la vitesse de transfert des bactéries par la méthode du
gradient. Les V; > 0 correspondent a des épisodes de dépots et les V; < 0 correspondent a des

épisodes d’émissions.

Pour cette campagne, comme la précédente, il a été mesuré des dépots (7%) mais surtout des
émissions pour les vitesses de transfert vertical des bactéries. Les journées du 28 septembre et du
30 septembre donnent du dépot de bactérie le matin. La vitesse du vent est relativement faible (<3
m.s") & cette période et pourrait donc expliquer ce dépot. Cependant les valeurs fortes de vitesses
d’émissions fortes (<-0,08 m.s”') ne peuvent pas étre expliquées par la remise en suspension
éolienne étant donné les faibles vents rencontrés dans la journée (<3 m.s™), et pourraient donc étre

dues a de la remise en suspension mécanique (activités agricoles, humaine... autour du site de
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mesure). Les valeurs maximales rencontrées le 1

et le 3 octobre peuvent s’expliquer par la mise en
suspension éolienne. Pour finir, Uordre de grandeur d’émission est le méme que les précédentes
campagnes : environ 5 x10% m.s™" (Tableau 3.21). Les vitesses de dépét sont élevées et du méme
ordre de grandeur que lors de DEPECHEMOD 1 et, elles correspondent a des particules dont le

diamétre aérodynamique est d’environ 20 pym.

Tableau 3.21 : Vitesses de transfert vertical de bactéries lors de la campagne DEPECHEMOD 4.

Maximum (m.s")  Minimum (m.s™) Moyenne (m.s™") Nombre de valeurs
Vitesse de ) ) )
o 1,06x10° 1,00x10° 1,03x10° 2
dépot
Vitesse d’ ; 3 )
T 1,09x10° 4,67x10° 5,05x10 28
émission

3.6 Conclusion

Ce chapitre a permis de dresser un inventaire de l’ensemble des observations réalisées durant les
quatre campagnes de mesures. Les sites expérimentaux et les matériels mis en ceuvre ont été
décrits. La prise en compte de U’évolution des principaux paramétres météorologiques comme le
flux de chaleur sensible, la vitesse du vent, la température ou encore la stabilité atmosphérique,
est nécessaire pour caractériser la turbulence et son évolution sur ’ensemble de la campagne. Les
évolutions des vitesses de transfert vertical sont présentées en fonction de la taille d’aérosols (de
1,5 nm a 1,2 ym) et permettent de montrer leur ordre de grandeur suivant la taille des particules.
Les résultats concernant ’étude de la mise ou remise en suspension des bactéries ont également

été présentés sous forme d’évolution journaliére de vitesses de transfert vertical.

Les campagnes DEPECHEMOD se sont déroulées sur une prairie de la ferme expérimentale de 'INRA
de Lusignan. Cette prairie a subi différents traitements aux dérivés azotés lors des 3 premiéres

campagnes.

DEPECHEEMOD 1 qui s’est déroulée en avril 2015, a été la campagne de mise au point de la méthode
Twin CNC et de la méthode du gradient pour le calcul des flux de bactéries. La méthode par
corrélation turbulente avec UELPI avec déja été mise en ceuvre lors des campagnes de la thése de
Damay (2010). Le fait que les 2 CNC utilisés soient différents (temps de réponse différent) a
engendré la validation de peu de données mais la méthodologie a pu étre validée. Contrairement
aux mesures de vitesses de transferts verticaux effectuées avec U’ELPI lors de cette campagne,
l’évolution journaliére liée a celle des paramétres micrométéorologiques, plus particulierement la
vitesse de frottement du vent et le flux de chaleur sensible. Les premiers résultats concernant la

mise en suspension des bactéries montrent une majorité de phénomene d’émission et il semblerait
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qu’il soit intimement lié a la vitesse du vent et plus particulierement a la vitesse de frottement du

vent.

Pour DEPECHEMOD 2, lutilisation de deux CNC identiques a permis d’obtenir beaucoup plus de
vitesses de dépot, et qui, cette fois ci semble liées aux évolutions journaliéres des principaux
parameétres micrométéorologiques. Le nombre de valeurs de vitesses de transfert vertical validées
sur les différents étages de ’ELPI est également trés important et les évolutions journaliéres sont
vraiment intéressantes et marquées. La tendance, déja apercue lors de DEPECHEMOD 1, selon
laquelle une majorité de cas de vitesses de dépot, par rapport aux vitesses d’émission, est observée
sur les premiers étages de UELPI. Ceci a pu étre confirmé pour la méthode twin CNC. De plus, les
plateaux de UELPI qui concernent les particules supérieures a 0,2 pm (mode accumulation)
présentent quasi-essentiellement des vitesses d’émissions. Concernant la mise en suspension des
bactéries, le nombre de préléevements et de vitesses de transfert vertical validées est également
beaucoup plus important. La premiére tendance apercue lors de DEPECHEMOD 1 avec la présence

d’un processus de remise en suspension éolien est confirmée.

Concernant la campagne DEPECHEMOD 3, pour l’étude du dépét sec, les ordres de grandeurs des
vitesses de transfert vertical sont assez proches des valeurs observées lors des campagnes
précédentes. Une forte proportion de dépot d’aérosols est encore détectée sur les étages de ’ELPI,
correspondant aux tailles les plus petites et avec la méthode twin CNC et une forte proportion en
émission pour les aérosols du mode accumulation (taille les plus grande). Cependant le nombre de
valeurs validées est moins important pour les aérosols inférieurs a 0,2 pm que ce soit au niveau de
’étage de UELPI mais également avec la méthode twin CNC. Le lien entre U’évolution des
paramétres micrométéorologiques et celles des vitesses de transferts est pour cette campagne
moins marqué (météo pluvieuse sur cette campagne). Du fait de la part importante de vitesse
d’émission pour les aérosols (>0,2 pm), une méthode de dépot direct de fluorescéine de particules
de 0,6 pm a été utilisée afin d’obtenir plus de vitesses de dépot sec pour cette taille d’aérosols.
Cependant, pour cette technique, aucune relation avec les paramétres micrométéorologiques n’a
pu étre mis en exergue lors de cette campagne expérimentale. Concernant ’étude des processus
d’émission des bactéries, le nombre de point acquis est assez faible et aucune nouvelle observation

en plus par rapport aux précédentes campagnes ne peut étre effectuée.

Enfin, la campagne DEPECHEMOD 4 a permis d’approfondir les mesures de vitesses de dépot pour les
particules ultrafines. En effet, une nouvelle méthode du gradient concernant la fraction des
descendants du ?*’Rn a permis d’obtenir des vitesses de dépdt sec pour les particules ultrafines de
’ordre du nanomeétre. De plus, il semblerait que ces vitesses ne suivent pas |’évolution journaliére
des principaux paramétres micrométéorologiques. Concernant les mesures par corrélation
turbulente, les proportions d’émission pour les particules les plus grosses sont beaucoup moins
importantes par rapport aux autres campagnes, ce qui a permis d’obtenir un nombre de points
conséquent de vitesse de dépot pour ces tailles d’aérosols, a part pour l’étage 9 ou les

concentrations rencontrées sont proches de la limite de détection. L’évolution des vitesses de
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transfert vertical est, comme DEPECHEMOD 3, moins marquée ; a part pour certains jours et en
fonction des différents étages de UELPIl. Concernant le dépot des particules de fluorescéine, la
valeur moyenne de vitesse de dépot est trés proche de celle obtenue sur la campagne DEPECHEMOD
3. Pour finir, le processus d’émission des bactéries semble étre une nouvelle fois éolien et les
valeurs de vitesses de transfert vertical sont du méme ordre de grandeur pendant les 4 campagnes
expérimentales.
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4 CHAPITRE 4 : ANALYSE DES RESULTATS DE L’ENSEMBLE DES
CAMPAGNES EXPERIMENTALES

Dans cette partie, l’objectif est d’identifier et de quantifier les principaux parametres influencant
le dépot et les processus d’émission des bactéries au niveau d’une prairie, a savoir : les paramétres

micrométéorologiques et la taille des particules.

Ce chapitre est divisé en 2 parties, la premiére partie traite des flux d’émissions observés durant les
expérimentations. Puis, Uinfluence des paramétres micrométéorologiques et de la taille des
particules, sur les vitesses de dépot sec, sera étudiée. D’une part, ’approche choisie de ne pas
faire la moyenne entre les flux d’émission et de dép6t comme dans certains travaux (Nemitz et al.,
2002), a été justifiée, et d’autre part l'origine des flux d’émission a été étudiée. Cette premiere
partie permettra également de quantifier 'influence de la correction de Webb sur les vitesses de
dépot sec. Enfin, pour conclure cette premiére partie, une comparaison des résultats obtenus lors
des campagnes DEPECHEMOD sera effectuée avec les résultats de Damay (2010) et les différents

modeéles détaillés dans le chapitre 1.

La deuxieme partie permettra d’évaluer 'impact des différents paramétres micrométéorologiques
sur les processus d’émission des bactéries. Les différentes mesures et observations lors des
campagnes expérimentales ont conduit a développer une technique permettant de mesurer la taille

des bioaérosols, basée sur une chambre de sédimentation développée par Boulaud et al. (1983).
4.1 Dépot et émission de I’aérosol atmosphérique

Cette partie va permettre de faire le bilan des différentes vitesses de transfert vertical obtenues
avec trois techniques différentes. Cependant, avant de discuter les vitesses de dépot, on a pu voir
dans le chapitre 3 qu’avec la méthode des corrélations turbulentes (particules de 6 nm a 1,2 pm) il

y avait un nombre non négligeable de vitesses d’émission.

4.1.1 Emission de |’aérosol atmosphérique : méthode par corrélation turbulente (6 nm -
1,2 uym

De nombreuses vitesses d’émissions ont été mesurées lors des campagnes DEPECHEMOD. Beaucoup
d’auteurs (Deventer et al., 2015; Held & Klemm, 2006; Nemitz et al., 2004) les ont étudiées et ont
émis des hypothéses qui n’ont, pour linstant, pas été confirmées. La Figure 4.1 présente une
comparaison des cospectres normalisés par leur flux respectifs du flux de chaleur sensible (ﬁ) et

du flux de particules (w'C’). En effet, cette figure correspond a un cospectre de flux d’émission

d’aérosols validé par la méthode de correction spectrale (A) et invalidé (B).
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Figure 4.1 : Exemples de cospectres correspondant au flux d’émission d’aérosols comparés
avec le cospectre du flux de chaleur sensible. A : cospectre retenu aprés analyse cospectrale.

B : cospectre rejeté aprés analyse cospectrale

Il est observé une forte similarité des cospectres (Figure 4.1 A)), garantissant alors le caractére
physique des phénomeénes observés (Damay et al., 2009). Ainsi, le phénoméne d’émission
représenté sur la Figure 4.1 A) est bien physiquement réel. De plus, cette prédominance ou non de
phénoméne d’émission est liée au diamétre des particules. En effet, la Figure 4.2 montre une
prédominance, lors des différentes campagnes, des phénomeénes d’émission pour les aérosols au-
dessus de 1 pm, tandis que les flux de dépot sont nettement en majorité pour les aérosols plus
petits (< 0,1 pm). De plus, cette tendance est également observée pour le point des particules

ultrafines correspondant a la méthode twin CNC (prédominance du dépot).
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Figure 4.2 : Proportion d’événements émissifs en fonction du diamétre géométrique des

particules pour ’ensemble des données 4 campagnes expérimentales DEPECHEMOD

Lamaud, Chapuis, et al. (1994) ont caractérisé |’érosion éolienne comme source de flux d’émission
lors de campagnes expérimentales en milieu aride. Les vitesses de vent identifiées lors de ces
mesures sont supérieures a 7 m.s'. Cependant, ce processus ne permet pas d’expliquer nos
phénomeénes d’émissions, étant donné les valeurs de vitesses de vent rencontrées dans les
différentes campagnes. De plus, la gamme de taille des particules concernées par un tel processus
est de U'ordre de 10 pym alors que notre étude se limite aux particules de diamétres inférieures a 1,2
pum. En effet, plus la particule est fine moins le soulévement éolien est important (voir paragraphe
1.4.1). Cette taille correspond au diamétre de coupure entre l’étage 8 et ’étage 9 de U’ELPI. Les
tailles mesurées sont donc trop petites pour répondre a des processus de soulévement éolien (Figure
4.3) correspondant aux vitesses de vents mesurées, c'est-a-dire inférieures a 7 m.s™' (Marticorena &
Bergametti, 1995).
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Figure 4.3 : Vitesses de frottement seuils u*; nécessaires pour la remise en suspension éolienne
des particules 2,65 g.cm™ sur un sol nu en fonction de leur diamétre D, (Marticorena &
Bergametti, 1995)

Held et al. (2007) évoquent la conversion gaz/particules due aux terpénes comme sources de flux
d’émissions, mais leurs mesures sont réalisées dans un milieu forestier et donc les épisodes
d’émissions sur la prairie, étudiés ici, ne peuvent pas étre expliqués uniquement par ce phénomeéne.
Toutefois, I’hypothése d’une conversion des gaz, émis par le couvert végétal en particules, est
reprise dans la littérature pour d’autres couverts que le couvert forestier. Nemitz et al. (2004)
observent une répartition similaire entre le dépot et I’émission au-dessus de garrigues (Heathland)
et expliquent que le phénoméne est lié aux pratiques agricoles. On remarque ainsi que la
prédominance de phénoménes d’émission est d’autant plus marquée pour les couverts qui ont subi
un amendement récent (une semaine avant les campagnes expérimentales). En effet, lors de
DEPECHEMOD 1, 2 et 3, la prairie a été amendée avec des dérivés azotés tandis qu’elle n’a subi
aucun traitement lors DEPECHEMOD 4. La fertilisation par des dérivés azotés favorise des
phénomeénes de conversion des gaz (NH;, HNOs3;) en particules de quelques nanomeétres (mode
nucléation de ’aérosol atmosphérique) par condensation (Duporté et al., 2017). Ces particules, de

quelques nanomeétres trés réactives, peuvent :

e (1) réagir entre elles pour former les clusters du mode d’Aitken et ces clusters vont ensuite

coaguler sur le mode accumulation de ’aérosol atmosphérique ;
e (2) condenser directement sur les particules du mode accumulation.

De plus, on remarque que l’augmentation du nombre de phénomene d’émission se fait lors du
changement de mode de ’aérosol atmosphérique : on passe du mode d’Aitken au mode
accumulation. Il y aura donc une augmentation de la taille des particules du mode accumulation et
donc un décalage du spectre granulométrique vers les plus grosses tailles qui pourrait étre traduit

par un flux vertical d’émission de ces particules.
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Les flux verticaux d’émission d’aérosol ont été mesurés et analysés dans la littérature (Deventer et
al., 2015; Nemitz et al., 2004), et la stratégie vis-a-vis des mesures de flux positifs peut différer
suivant les approches. Certains auteurs (Nemitz et al., 2002) integrent les flux d’émissions a leurs
moyennes de calcul de flux normalisés par la concentration tout en gardant l’appellation vitesse de
dépot. L’autre approche consiste a étudier séparément les flux de dépot des flux d’émission
(Deventer et al., 2015; Lamaud, Chapuis, et al., 1994). Dans ce cas, il faut considérer les données
comme étant des vitesses de transfert minimales des aérosols entre le couvert et [’air. Nous avons
choisi la deuxieme approche, dans la mesure ou les critéres de qualité nous permettent d’estimer
que le phénomeéne résultant observé ait lieu de facon stationnaire durant chaque demi-heure de

mesure.

4.1.2 Parameétres micrométéorologiques (H et u*) influencant la vitesse de dépot sec

Dans ce paragraphe nous allons nous intéresser au lien entre les principaux parametres
micrométéorologiques et les vitesses de dépdt sec. Ainsi, cet impact sera évalué suivant les

différentes techniques de mesures de vitesses de dépot sec.

4.1.2.1 Particules de 1,5 nm : méthode du gradient avec la fraction libre des

descendants #*?Rn

Les Figure 4.4 et Figure 4.5 regroupe ’ensemble des résultats validés concernant les vitesses de

dépot sec de la fraction libre des descendants du ?Rn.
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Figure 4.4 : Influence de u* sur les vitesses de dépot sec obtenu par la méthode du gradient

des descendants du **’Rn

La vitesse de frottement du vent semble avoir une influence sur les vitesses de dépot sec de
particules ultrafines. De plus, afin de découpler turbulence mécanique et thermique, deux

catégories de flux de chaleur sensibles ont été définies. La premiére catégorie concerne l’ensemble
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des vitesses de dépot mesurées durant des épisodes ou le flux de chaleur est faible, c'est-a-dire en
dessous de 20 W.m™. La seconde catégorie regroupe les données de vitesses de dépdt mesurées
pendant des épisodes de flux de chaleur sensible supérieurs & 20 W.m™. Ce seuil, qui est commun a
toutes les granulométries, a été choisi par itérations afin d’obtenir une réponse linéaire de V4 en
fonction de H. On peut alors observer que la turbulence ne semble pas avoir un impact sur la vitesse
de dépot sec des particules nanométriques. Afin de renforcer cette observation, la Figure 4.5 a été

tracée.
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Figure 4.5 : Influence de H sur les vitesses de dépo6t sec nhormalisées par u* obtenues par la

méthode du gradient des descendants du *??Rn.

On peut clairement voir sur cette figure que le flux de chaleur sensible ne semble pas avoir une
influence sur la vitesse de dépot sec des particules ultrafines. En effet, si on s’affranchit de
impact de u* en normalisant la vitesse de dépot sec par la vitesse de frottement du vent, on
obtient un rapport quasi-constant. La vitesse de dépot, pour cette taille de particules, est pilotée
par le mécanisme de diffusion brownienne et la turbulence mécanique (u*) indépendamment de la
turbulence thermique (H) (voir chapitre 1). En effet on peut voir sur la Figure 4.6, que le coefficient
de diffusion brownienne D, (Equation 1.17) pour des particules de 1 nm est supérieur de deux ordres

de grandeurs a celui de particules de 10 nm.
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Figure 4.6 : Coefficient de diffusion brownienne en fonction du diamétre des particules.

Cependant, le nombre de points n’est pas suffisant pour affirmer cette tendance déja apercue dans

le chapitre 2.

4.1.2.2 Particules de 6 nm - 1,2 um : méthode des corrélations turbulentes avec

[’aérosol atmosphérique

Avant de présenter les résultats concernant les principaux parameétres micrométéorologiques et les
vitesses de dépot, il a été choisi de montrer Uinfluence des différentes corrections effectuées lors
du calcul de flux par corrélations turbulentes, et donc, sur les vitesses de dépot présentées dans les

paragraphes précédents.

Damay et al. (2009) ont montré que la correction spectrale est obligatoire, si on veut présenter des
résultats cohérents et peu dispersés de vitesses de dépot sec. L’impact de la correction de Webb a

également était quantifié (Tableau 4.1).
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Tableau 4.1 : Ecarts relatifs sur la vitesse de dép6t sec dus a la correction de Webb lors des 4

campagnes expérimentales DEPECHEMOD.

Taille

Etage (um) DEPECHEMOD 1 DEPECHEMOD 2 DEPECHEMOD 3 DEPECHEMOD 4
Twin CNC 0,006 0% -1% -2% -1%
1 0,014 -3% -2% -3% -2%
2 0,041 -3% -2% -6% -2%
3 0,074 -3% -3% -4% -2%
4 0,102 -3% -5% -3% -1%
5 0,202 0% 1% -4% -1%
6 0,316 0% -1% -2% -1%
7 0,484 0% 1% 0% 0%
8 0,762 -1% 0%
9 1,2 -1% -1% 0%

Les résultats montrent que la correction de Webb tend a diminuer les flux de particules et a trés
peu d’impact sur les vitesses de dépot sec obtenu par corrélation turbulente. En effet, la correction
de Webb tend a diminuer le flux de particules. En effet, la moyenne des corrections et d’environ -3
% avec un maximum (en valeur absolue) de -6% pour ’étage 2 lors de DEPECHEMOD 3. Seule la
correction de Webb moyenne pour l’étage 2 lors de DEPECHMEOD 2 augmente faiblement (1%) le

flux de particules. Ainsi, il a été décidé de ne pas prendre en compte cette correction.

L’influence sur I’évolution des vitesses de dépot sec en fonction de u* est représentée sur la Figure
4.7. L’évolution globale est majoritairement confirmée, avec |’augmentation de la vitesse de dépot
en méme temps que u*. Toutefois, il y a une forte dispersion. La principale raison de cette
évolution est que ’augmentation du parameétre u* accroit le mélange turbulent et par conséquent le
dépot (Nemitz et al., 2002). Mais la encore, la simultanéité des phénoménes thermiques et
mécaniques ne nous permet pas de conclure de maniére définitive sur la prépondérance de
Uinfluence de H ou u*. Comme précédemment, afin de pouvoir découpler les deux phénoménes, les
vitesses de dépot tracées en fonction de la vitesse de frottement du vent ont été classées en deux
catégories de flux de chaleur sensibles, comme cela est illustré sur la Figure 4.7. La premiére
catégorie concerne ’ensemble des vitesses de dépot mesurées durant des épisodes ou le flux de
chaleur est faible, c'est-a-dire en dessous de 20 W.m™. La seconde catégorie regroupe les données
de vitesses de dépot mesurées pendant des épisodes de flux de chaleur sensible supérieurs a 20

W.m?2.
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L’évolution de la vitesse de dépot, pour les particules du mode Aitken et du mode accumulation,
mesurée par corrélation turbulente avec UELPI, en fonction de la vitesse de frottement du vent
pour les flux de chaleur sensible faibles, est beaucoup moins dispersée que celle observée pour des
flux de chaleur sensible plus forts. Ainsi, on peut considérer que pour des H inférieurs a 20 W.m?,

c’est principalement la vitesse de frottement du vent qui impactera les valeurs de vitesse de dépot.

Cependant, pour les particules de 6 nm (mode nucléation), les vitesses de dépot sec mesurées par
corrélation turbulente via la méthode twin CNC n’ont pas du tout la méme évolution. En effet, il
semble que linfluence de la turbulence thermique (indiquée par H) soit négligeable devant la
turbulence mécanique (symbolisée par u*), phénoméne observé pour les particules nanométriques
dans le paragraphe 4.1.2.1. La relation entre la vitesse de dépot sec avec u* pour des particules du

mode nucléation (<10 nm) est linéaire et la dispersion est surement due aux incertitudes de mesure.
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Figure 4.7 : Influence de u* sur les vitesses de dépot sec obtenues par corrélation turbulente
sur |’étage 3 (74 nm) lors de DEPECHEMOD 2 (A) et pour la méthode twin CNC (6 nm) lors de
DEPECHEMOD 2 (B).

Pour renforcer ces observations, le rapport V, /u* en fonction de H a été tracé afin d’évaluer plus
précisément 'impact de H sur les vitesses de dépot sec indépendamment de la turbulence
mécanique (Figure 4.8). Chaque point correspond aux mémes demi-heures de mesures validées de la
Figure 4.7, que ce soit pour la méthode twin CNC mais également pour |’étage 3 de U’ELPI lors de
DEPECHEMOD 2. Les résultats reportés sur la Figure 4.8 montrent une assez bonne corrélation entre
Vy/u* et H et ils pourraient suggérer d’utiliser une relation linéaire entre Vy/u* et H. L’explication
réside dans l’impact du flux de chaleur sensible sur la turbulence atmosphérique : plus ce flux sera
fort plus les courants convectifs le seront et plus les échanges entre ’air et le substrat seront

favorisés. Cependant, il semble que Uinfluence de H sur les particules ultrafines du mode de
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nucléation soit minime, (6 nm) a Uinstar des particules nanométriques. Comme précédemment pour
la fraction libre des descendants du **’Rn, le mécanisme de dépdt majoritaire pour cette taille de
particules est la diffusion brownienne et donc le flux de chaleur sensible n’aurait pas ou peu
d’impact pour cette taille de particules du fait de la valeur constante du rapport de V,/u* en
fonction de H. Pour finir, la dispersion des points autour de la droite de régression est donc due aux
incertitudes de mesures. L’ensemble des graphes de V, en fonction de H pour toutes les campagnes
et pour tous les étages de UELPI (dans la limite de détection) ainsi que pour la méthode twin CNC

est présenté en annexe.
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Figure 4.8 : Influence de H sur les vitesses de dépo6t sec normalisées par u* obtenues par
corrélation turbulente sur I’étage 3 (74 nm) lors de DEPECHEMOD 2 (A) et pour la méthode twin
CNC (6 nm) lors de DEPECHEMOD 2 (B).
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4.1.2.3 Particules de 0,6 um : dépot direct de particules de fluorescéine

L’évolution de la vitesse de dépot par la turbulence mécanique via u* a été tracée sur la Figure 4.9.
La tendance est a l’augmentation. De plus, lorsque que l’on sépare, comme précédemment, le jeu
de données afin de discréditer l’impact de la turbulence thermique par rapport a la turbulence
mécanique, la tendance est toujours a l’augmentation de la vitesse dépot avec u*. Cependant, la
tendance linéaire est moins marquée que précédemment. L’influence de la turbulence thermique
est difficile a mettre en avant sur cette figure étant donné que le nombre de points pour un H

inférieur & 20 W.m™ est faible (3).
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Figure 4.9 : Influence de u* sur les vitesses de dépot sec obtenues par dépét direct de

particules de fluorescéine de 0,6 pm.

La Figure 4.10 renforce cette observation. La tendance linéaire du rapport de V,/u* avec H est ici
absente. Les incertitudes de mesure par fluorimétrie peuvent expliquer cette dispersion car ces

mesures sont difficiles a mettre en place proprement sur le terrain.
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Figure 4.10 : Influence de H sur les vitesses de dépodt sec obtenues par dép6t direct de

particules de fluorescéine de 0,6 pm.

4.1.3 Paramétrisation du rapport entre la vitesse de dépot et la vitesse de frottement du

vent en fonction de la stabilité atmosphérique

Comme décrit au chapitre 1, la compétition entre la turbulence d’origine thermique et celle
d’origine mécanique peut étre analysée a ’aide de la stabilité atmosphérique. Par exemple, le cas
de condition atmosphérique neutre décrit une prédominance des forces mécaniques, tandis que le
cas de condition atmosphérique instable caractérise la prédominance des phénoménes convectifs.
Dans la littérature, plusieurs auteurs suggérent que |’écart observé entre les vitesses de dépot
mesurées pendant la journée et celles mesurées la nuit est di a la différence entre les conditions
de stabilité (Wesely et al, 1985, Lamaud et al, 1994b). De plus, ils ont observé que les vitesses de
dépot divisées par la vitesse de frottements du vent augmentent de maniére significative avec
Uinstabilité. Pour interpréter les données en fonction des conditions de turbulence atmosphérique,
il a été décidé d’utiliser ’approche proposée par Zhang and He (2014). La vitesse de dépot sec des

particules peut alors étre calculée grace a (Gallagher et al., 2002; Slinn, 1982; Zhang et al., 2001) :

1 ,
Vy=Ve+—— Equation 4.1
a =Bt TR, .
Avec V, la vitesse de sédimentation, R, la résistance aérodynamique au-dessus de la canopée et R,
la résistance de surface. A noter que Uinverse de R, a la dimension d’une vitesse et est appelée

vitesse de dépot de surface V.
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1
Vas = R_ , .
s Equation 4.2

Un formule simple est disponible dans la littérature pour calculer R, (Gallagher et al., 2002) :

Zn@EL:E)—wH

ZO z
e Equation 4.3

Avec z,., la hauteur de référence a laquelle est calculée V,, z, la hauteur de rugosité, i, est la
fonction de stabilité sans dimension, k la constant de Von Karman (0,4), u* la vitesse de frottement

et d la hauteur de déplacement.

V, peut étre négligé pour la taille des particules que l’on étudie ici. En accord avec Zhang et al.

(2001), V4 est calculé par :

Vas = gou”(Ep + Ey + En)Ry . .
Equation 4.4

Avec g, une constante empirique (égale a 3.0), Eg Ey Ejy les efficacités de collection de la diffusion
Brownienne de l’impaction et de l'interception, respectivement, et R, le facteur de correction

représentant la fraction de particules qui reste sur la surface.

Il est souvent montré dans la littérature (Gallagher et al., 2002; Lamaud, Chapuis, et al., 1994;
Zhang & He, 2014) que la vitesse de déposition de surface V4 en condition neutre et stable peut-

étre paramétrée comme une simple fonction linéaire de u* :

Vas = kqu” ,
Equation 4.5

Le Tableau 4.2 regroupe les différentes valeurs de paramétrisation de vitesses de dépot de surface

normalisées par la vitesse de frottement du vent que l’on retrouve dans la littérature.
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Tableau 4.2 : Valeurs de paramétrisation pour les conditions neutres et stables retrouvées dans

la littérature.

Diametre des

. Couvert étudié Référence Paramétrisation
particules (um)
Forét,
0,4 Hollande; Beswick et al. [1994]; Vg/u* = 0,003-0,004
Douglas Fir
0,4 Lush grass (Wesely et al., 1985) V4/u* =0,002
Forét des (Lamaud, Brunet, et al., Volu* = k
0,05-1 Landes 1994; Lamaud, Chapuis, et kds_ 0 (_)OA:
Pinus Pinaster al., 1994) L
Vg/u* = Ky
0,1-0,2 Toutes surfaces (Gallagher et al., 2002) k= 0,001222*log(z,) + 0,003906
Vds/U*= a;

ou a; est une constant empirique

<2,5 Toutes surfaces (Zhang & He, 2014) comprise entre 0,0034 et 0,0069

Pour des conditions instables Nemitz et al. (2002) et Gallagher et al. (2002) ont proposé une

paramétrisation qui sera utilisée lors de cette étude :

IZ”—S = ky + ky (=300 %)2/3

*

Equation 4.6

Avec L la longueur de Monin-Obhukov et z la hauteur de prélévement.

Le paramétre k, est déterminé par la méthode des moindres carrés lorsque le nombre de valeurs le
permet (au moins supérieure a 3). Dans les paragraphes suivant la paramétrisation sera détaillée

pour les trois techniques utilisés et donc suivant la taille des particules.

4.1.3.1 Particules de 1,5 nm : méthode du gradient avec la fraction libre des

descendants #*?Rn

Lorsque l'on trace les vitesses de dépots secs de surface pour les particules de 1,5 nm
adimensionnées a la vitesse de frottement du vent en fonction de U'inverse de la longueur de Monin-
Obhukov (Figure 4.11), on remarque que les observations faites dans le paragraphe précédent sont
vérifiées. En effet, aucune évolution de la vitesse de dépot de surface en fonction de la stabilité

atmosphérique n’est présente ici.
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Figure 4.11 : Données expérimentales pour les particules de 1,5 nm lors de DEPECHEMOD 4.

Cependant, pour valider ces observations, d’autres campagnes sont nécessaires afin d’obtenir plus

de vitesses de dépot sec pour des conditions instables.

4.1.3.2 Particules de 6 nm - 1,2 um : méthode des corrélations turbulentes avec

[’aérosol atmosphérique

La Figure 4.12 est un exemple de paramétrisation sur ’ensemble des vitesses de dépot mesurées
lors de DEPECHEMOD 2 pour des aérosols de 6 nm (méthode twin CNC). Les valeurs de V, sont
divisées par u* et tracées en fonction de 71/L. L’ensemble des paramétrisations des vitesses de

dépot de surface obtenues par la méthode des corrélations turbulentes est présenté en annexe.
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Figure 4.12 : Données expérimentales et paramétrisation (k.= 1,22x107 et k,= 2,48x10™) pour
les particules de 6 nm lors de DEPECHEMOD 2.

Les résultats montrent trés peu de valeurs pour les conditions trés instables (pas de valeurs pour 1/L
inférieures & -0,05 m™). On remarque également que les vitesses de dépots secs de surface
normalisées a u* n’évoluent pas sensiblement avec la stabilité atmosphérique a Uinstar des
particules de 1,5 nm. Il est important de noter que ces deux granulométries de particules font
partie du mode nucléation. Ainsi, la diffusion brownienne, principal mécanisme de dépot pour les

particules du mode nucléation, ne serait pas influencée par la turbulence thermique.

La Figure 4.13 est la méme que la Figure 4.12 mais cette fois pour des particules de 74 nm (Etage 3
de UELPI). Cette fois, [’augmentation de la vitesse de dépot sec surfacique normalisée par u* avec
Uinverse de longueur de Monin-Obhukov est visible et bien marquée. Ces observations valent
principalement pour les cing plus petites tailles de particules mesurées, étant donné le faible

nombre de valeurs de dépot validées pour les plus grandes tailles.
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Figure 4.13 : Données expérimentales et paramétrisation (k.= 4,76x107 et ko= 6,74x10™) pour
les particules de 74 nm lors de DEPECHEMOD 1.

L’ensemble des résultats pour les 4 campagnes expérimentales est présenté dans le Tableau 4.3,
Tableau 4.4, Tableau 4.5, Tableau 4.6.
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Tableau 4.3 : Résultats de la paramétrisation pour la campagne DEPECHEMOD 1.

Nombre
Nombre de d
e
Diamétre valeurs en Incertitude
Etage k; k, valeurs (%)
(um) stables et
en
neutres
instable

Twin CNC 5,92x10°° 1,32x10* 7 2,66x10 9 72%
1 1,40x10 5,76x10°° 26 1,00x10"* 33 47%
2 4,10x10 4,21x10° 17 6,37x10* 24 42%
3 7,40x10 4,76x10° 33 6,22x10* 35 55%
4 1,22x10™ 3,10x10°* 13 8,17x10™ 22 50%
5 2,02x10" 1,60x1073 5 0 65%
6 3,16x10"  1,14x10°° 7 0 59%
7 4,84x10" 1,21x107 3 0 44%

8 7,62x10" 0 0

9 1,23 0 0
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Tableau 4.4 : Résultats de la paramétrisation pour la campagne DEPECHEMOD 2.

Nombre
Nombre de d
e
Diamétre valeurs en Incertitude
Etage k; k, valeurs (%)
(um) stables et
en
neutres
instables
Twin CNC 5,92x10°° 1,24x10* 60 5,03x10™ 22 32%
1 1,40x10 5,04x10°* 15 8,98x10™ 33 28%
2 4,10x10 9,81x10 31 6,87x10* 37 59%
3 7,40x10 5,79x10°3 96 7,64x10™ 50 65%
4 1,22x10™ 3,65x10°° 71 3,77x10™ 40 60%
5 2,02x10" 3,03x10°° 4 0 75%
6 3,16x10™ 0
7 4,84x10" 0
8 7,62x10" 0
9 1,23 5,29x10°° 1 2

IRSLI

181



Tableau 4.5 : Résultats de la paramétrisation pour la campagne DEPECHEMOD 3.

Nombre
Nombre de d
e
Diamétre valeurs en Incertitude
Etage k4 k, valeurs (%)
(um) stables et
en
neutres
instables

Twin CNC 5,92x107 1,11x10* 22 1,19x10™ 15 58%
1 1,40x10? 4,07x107 13 1,80x10™ 6 40%
2 4,10x10* 4,25x10" 5 3 28%
3 7,40x10* 4,07x10" 6 3 63%
4 1,22x10™ 4,35x10° 11 3 59%
5 2,02x10" 1,67x107 4 0 63%
6 3,16x10™ 2,14x10 13 2 47%
7 4,84x10™ 3,93x10° 6 0 55%

8 7,62x10"
9 1,23 2,21x10* 4 0 51%
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Tableau 4.6 : Résultats de la paramétrisation pour la campagne DEPECHEMOD 4.

Nombre
Nombre de p
e
Diamétre valeurs en Incertitude
Etage k; k, valeurs (%)
(um) stables et
en
neutres
instables
Twin CNC 5,92x10°° 7,36x10° 43 4,51x10™ 21 35%
1 1,40x10 2,85%x10™ 29 1,56x10™ 6 35%
2 4,10x10 2,19x10 15 2 38%
3 7,40x10 1,97x10°° 38 1,47x10™ 8 54%
4 1,22x10™ 2,61x10 8 2,75x10* 5 69%
5 2,02x10" 1,94x107 16 3,00x10™ 16 49%
6 3,16x10™ 2,20x10°3 10 2,34x10™ 13 49%
7 4,84x10" 6,00x10 8 2,23x10™ 7 16%
8 7,62x10" 1,02x10"* 3 4,86x10™ 4 62%
9 1,23 1,73x107 2 0 40%

Afin de baisser les incertitudes, il a été décidé de regrouper ’ensemble des données des quatre

campagnes expérimentales DEPECHEMOD et d’effectuer une paramétrisation globale. Les résultats

de cette derniére sont donnés dans le Tableau 4.7.
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Tableau 4.7 : Résultats de la paramétrisation globale pour les 4 campagnes DEPECHEMOD.

Nombre
Nombre de p
e
Diametre valeur en Incertitude
Etage k; k, valeurs (%)
(um) stable et
en
neutre
Instable

Twin CNC 5,92x10°° 1,08x10* 135 2,48x107 75 46%
1 1,40x10 5,79x107* 88 7,97x10* 73 61%

2 4,10x10 6,17x107 64 4,89x10* 52 75%

3 7,40x10* 4,48x10" 149 5,24x10™ 82 74%

4 1,22x10™ 3,58x10°* 99 6,51x10™ 50 59%

5 2,02x10" 1,93x107 24 2,93x10™ 21 64%

6 3,16x10™ 1,94x107 30 2,48x10™ 18 54%

7 4,84x10" 4,48x10" 17 3,83x10™ 10 51%

8 7,62x10" 1,04x10 3 6,58x10™ 5 61%

9 1,23 1,88x10" 7 2 57%

4.1.3.3 Particules de 0,6 um : dépot direct de particules de fluorescéine

La Figure 4.14 présente les résultats obtenus lors de DEPECHEMOD 3 et 4. On remarque alors que la

majorité des vitesses de dépot sec ont été obtenu pour des conditions neutres et stables voir

faiblement instable. Il n’est donc pas possible d’effectuer une paramétrisation de ces données pour

les conditions instables.
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Figure 4.14 : Données expérimentales pour les particules de fluorescéine de 0,6 pm lors de
DEPECHEMOD 2.

4.1.4 Influence de la granulométrie sur les vitesses de dépot sec

Comme décrit dans le chapitre 1, la taille des particules conditionne le comportement des aérosols
dans l’air et au voisinage du substrat. Les aérosols de quelques nanomeétres de diameétre sont régis
par la diffusion Brownienne, les aérosols ayant un diameétre de plusieurs micromeétres sont sous
'effet de la sédimentation, tandis que les processus d’impaction et d’interception gouvernent le

dépot des tailles intermédiaires.
4.1.4.1 Conditions neutres et stables

La Figure 4.15 représente les évolutions des vitesses de dépot de surfaces divisées par la vitesse de
frottement du vent en fonction de la taille des particules, obtenues avec les trois techniques
différentes et lors des 4 campagnes expérimentales DEPECHEMOD en conditions atmosphériques
neutres et stables. Bien que la hauteur de la prairie ait été différente lors des campagnes
expérimentales, ’écart entre les valeurs trouvées sur les différents couverts est faible
comparativement a la dispersion des valeurs disponibles et présentées dans la bibliographie du
paragraphe 1.1.2. En effet, pour une méme taille, les incertitudes dues a la dispersion des résultats
se recoupent d’une campagne a [’autre. De plus, pour la premiére fois au niveau internationale, des
données in situ pour les particules inférieures a 10 nm sont présentées ici. Il est possible
d’identifier des tendances similaires durant toutes les campagnes expérimentales : une valeur de
[’ordre de 102 pour la méthode twin CNC, puis des valeurs proches sur les trois premiers étages de
I’ELPI (4x107%), suivies d’une faible baisse du rapport sur les deux étages suivants (3x10 puis 2x10°
%), les valeurs de ’étage 5 sont semblables a celles de U’étage 6 (2x1073) et ont atteint le minimum

sur un de ces deux étages suivant les campagnes. Enfin, une forte hausse de ce méme rapport sur

IRSLI 185



les étages 7, 8 et 9 (respectivement 4x1073, 102, 2x10%). De plus, il est important de noter que le
rapport pour les particules de 1,5 (6x10?%) est en adéquation avec le reste de la courbe et la
tendance a l’augmentation par rapport aux particules de 6 nm est logique étant donné que le
processus de diffusion brownienne est plus important pour les particules de 1,5 nm. Pour finir, les
rapports calculés suite au dépot direct de particules de fluorescéine de 0,6 uym sont similaires au
rapport mesurés par corrélations turbulentes pour la méme taille de particules. Cette observation

confirme la robustesse des méthodes appliquées ici.
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Figure 4.15 : Vitesses de dépot pour des conditions neutres et stables normalisées a la vitesse
de frottement du vent en fonction du diameétre des particules obtenues lors des différentes
campagnes DEPECHEMOD ; losange : méthode du gradient avec la fraction libre des descendants
du #?’Rn ; rond : méthode de corrélations turbulentes avec I’aérosol atmosphérique ; triangle :

méthode de dépot direct avec des particules de fluorescéine de 0,6 pm.

4.1.4.2 Conditions instables

Afin de quantifier "impact de la turbulence thermique sur les vitesses de dépots sec, les valeurs des

rapports % pour certaines conditions instables (pour 1/L fixé a -0,2 m™') sont regroupées sur la

Figure 4.16. Cependant, comme on [’a vu précédemment, les mesures effectuées par la méthode du
gradient, pour les particules de 1,5 nm (fraction libre des descendants du **’Rn) et pour les
particules de fluorescéine de 0,6 pm, ne permettent pas de ressortir un impact de la turbulence
thermique. Ainsi, il a été décidé de représenter uniquement les résultats obtenus par corrélations
turbulentes. Cependant, certains étages lors des différentes campagnes ne présentent pas assez de
vitesses de dépot en conditions instables ou alors pas de vitesses de dépot du tout (majorité
d’émission voir paragraphe 4.1.1), d’ou l’absence de valeurs pour certaines tailles de particules lors

des différentes campagnes expérimentales. On remarque que d’une campagne a l'autre, les valeurs
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sont plus dispersées que pour les conditions instables. Le manque de valeurs peut expliquer cette

dispersion.
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Figure 4.16 : Vitesses de dépot pour des conditions instables (1/L = 0,2 m™") normalisées a la
vitesse de frottement du vent en fonction du diamétre des particules obtenues lors des
différentes campagnes DEPECHEMOD.

Afin d’améliorer la lisibilité des deux courbes précédentes et plus particulierement pour les
conditions instables, la moyenne de l’ensemble des résultats pour les cas neutres et stables, ainsi
que pour les cas instables, est présentée en fonction du diamétre des particules sur la Figure 4.17.
Les barres d’incertitudes représentent |’écart-type sur ’ensemble des données obtenues lors des 4

campagnes expérimentales.

En conditions neutres et stables, la méthode du gradient de la fraction libre des descendants du
222Rn (particules de 1,5 nm) a permis d’obtenir une valeur de rapport de 8x107 et la méthode twin
CNC (particules de 6 nm) quant a elle présente une valeur d’environ 102, Les valeurs obtenues par
corrélation turbulente a ’aide de UELPI sont toutes proches de 4x107 pour les quatre premiers

étages (particules comprises 14 nm et 0,102 pm).

Ce rapport diminue par la suite jusqu’a atteindre son minimum de 2x103 a ’étage 6, pour des
particules mesurant 0,384 um. Ce rapport augmente ensuite sensiblement du fait de ’augmentation
de Uinfluence du mécanisme d’impaction. Ainsi, les valeurs pour les étages 7,8 et 9 (particules de
0,484 nm a 1,23 pm) sont respectivement de 4x1073, 1x102 et 1,5x10. La faible décroissance sur
les plus petites tailles s’explique par le fait que les phénomenes régissant les dépots des aérosols
(diffusion brownienne, interception et impaction) se compensent pour les particules d’un diamétre

inférieur a 0,6 pm ; au fur et a mesure que les diamétres augmentent, l'impact de la diffusion
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brownienne est de plus en plus faible, mais simultanément le dépoét di aux phénomeénes

d’interception et d’impaction augmente.

Pour finir les particules de fluorescéine de 0,6 pm ont la méme valeur que celle obtenue par
corrélation turbulente grace a l’étage 7. Au-dela de 0,6 pym et jusqu’a 1 pm, Uinfluence de la
diffusion Brownienne est négligeable, l’augmentation est due a ’accroissement important de
Uinfluence de Uinterception et de ’impaction en fonction de la taille des particules, car pour ces

tailles, la vitesse de sédimentation reste négligeable (voir paragraphe 1.3.2.1).

En conditions instables (& 1/L = - 0,2 m™”), les valeurs de vitesses de surface de dépot sec,
adimensionnées par la vitesse de frottement, présentent une courbe semblable aux résultats
obtenus en conditions neutres et stables. Cependant, les rapports sont supérieurs de pratiquement
un ordre de grandeur en moyenne pour les 6 premiers étages de UELPI. La différence pour les
étages 7, 8 et 9 est moins importante. Cependant, on remarque que ce n’est pas le cas pour la
méthode twin CNC.
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Figure 4.17 : Vitesses de dépot moyennées pour des conditions neutres et stables et instables
(1/L = -0,2 m™") normalisées a la vitesse de frottement du vent en fonction du diamétre des
particules ; losange : méthode du gradient avec la fraction libre des descendants du ?2Rn ;

rond : méthode de corrélations turbulentes avec |’aérosol atmosphérique ; triangle : méthode

de dépot direct avec des particules de fluorescéine de 0,6 pm.

Les données moyennées des rapports entre les vitesses de dépot sec des aérosols et les vitesses de

frottement du vent sont ensuite confrontées aux modeles analytiques.
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4.1.5 Confrontation modéles/mesures

Les valeurs mesurées sont confrontées aux modeéles dits résistifs de Slinn (1982) et Zhang et al.
(2001) mais également au modéle semi-empirique de Piskunov (2009) via Sehmel and Hodgson
(1978), dont la description a été abordée au Chapitre 1. Les valeurs de vitesse de dépot sont
modélisées pour des conditions atmosphériques neutres et stables. Une vitesse de frottement du
vent de 0,26 m.s™", correspondant a la moyenne de ’ensemble des vitesses de frottement du vent

en conditions neutre et stables pour chaque granulométrie de particules a été fixée.

Les parametres d’entrée des modeéles de Slinn et Zhang sont regroupés dans le Tableau 4.8.

Tableau 4.8 : Valeurs d’entrées des modeéles de dépét de Slinn (1982) et de Zhang et al. (2001)
et al. (2001).

Données utilisées pour la Paramétres d’entrée (Zhang et Paramétres d’entrée (Slinn,
modélisation al., 2001) 1982)
P particte (kg.m™) 2650 C; 0,279 Co 3,79x10°
Nair (kg.m™.s™) 1,80x10” C, 3,12 c/cq 0,33
A (m) 6,58x10" Cs 5,42x10°"! c 1
g (m.s?) 9,81 C. -1,399 A (m) 1x1073
RH (%) 75% a 1,2 A (m) 1x10°
p air (kg.m?) 1,2 y 0,54 b 2
ks (J.K™) 1,38x10% Wy (M) 0 F 1%
u* (m.s™) 0,25 €0 3 K, 9,61x1073
-0,018
1/L (m™) B8 2 Astinn 0,09
Dépend du
couvert lors
Z, Z;, Zg, h (m)  des différentes A (m) 0,002
campagnes (cf
chapitre 3)
K 0,41
T (K) 293
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e Parameétres de Zhang et al.(2001):

Cy, Cy, C3 et C4sont des constantes empiriques permettant de calculer Uerreur sur le diamétre des

aérosols due au taux d’humidité dans U’air (Gerber et al. 1985) :

_ Cirg©2 7.3 . .
Tw = CoraCa—logra) d Equation 4.7
Avec r; ,le rayon sec des particules et 7, le rayon humide. L’ensemble de |’étude portant sur le
dépot sec des particules, les humidités relatives mesurées sont trop faibles, et la différence entre

les deux rayons est négligeable.

Le parameétre y décrit la puissance appliquée au nombre de Schmidt pour quantifier efficacité de

la diffusion brownienne.

La fonction de stabilité est exprimée par wy (m) et est utilisée dans le calcul de la résistance
aérodynamique. yy s’exprime en fonction de la hauteur de mesure et de la longueur de Monin-
Obukhov.

& est le coefficient empirique dépendant du couvert étudié. Il est appliqué dans la formulation de

la résistance de surface (voir Chapitre 1). Dans le cas d’un couvert prairial, & vaut 3.

Les constantes a et B sont utilisées dans Uexpression de Uefficacité de l'impaction faisant

intervenir le nombre de Stokes décrite dans le Chapitre 1.

Enfin le rayon caractéristique est A(m) est utilisé dans la modélisation de Lefficacité
d’interception. Il dépend lui aussi du couvert étudié, Zhang et al. proposent différentes valeurs

suivant les saisons et les couverts.

e Parametres de Slinn (1982) :

Cp est le coefficient de trainée globale pour le couvert étudié, il est calculé par :

Cp=— Equation 4.8

Ce coefficient pondére le calcul de la résistance de surface (voir chapitre 1), il est fourni par les
auteurs pour une hauteur de 5 m au-dessus de la prairie. Les efficacités d’impaction et de diffusion
brownienne sont pondérées par le rapport empirique c,/cy (voir chapitre 1). Il s’agit du rapport
entre le coefficient de trainée moyen a la hauteur du couvert (cy) et du coefficient de trainée

visqueux c,.
La constante empirique utilisée dans la définition du nombre de Stokes est c.

A (m) et A (m) sont les longueurs caractéristiques du substrat traitant respectivement de

Uimpaction (brin d’herbe) et de U’interception (poils végétaux).
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Le pourcentage de linterception totale uniquement di aux éléments végétaux de petites tailles

(poils végétaux) est estimé selon les couverts par le parameétre F.
b est la constante empirique utilisée dans I’expression du rebond (voir chapitre 1)
La constante de diffusivité turbulente a Uintérieur du couvert est K,.

Jinn €St Un parameétre empirique déterminé par Lemon (1965) permettant le calcul des profils de

vitesses de vent dans le couvert.

Comme on a pu le voir dans le paragraphe 4.1.3, la paramétrisation utilisée et retrouvée dans la
littérature impose l'obtention de vitesse de dépot de surface. Cependant, pour des raisons de
représentativité dans ’environnement, les modeéles présentés ici représentent |’évolution de la
vitesse de dépot sec (et non de surface). Ainsi la Figure 4.18 représente la comparaison entre Vg et
V, brutes pour les conditions neutres et stables. On remarque alors que les différences entre les
deux vitesses sont trés faibles et comprises dans les incertitudes de mesures. L’influence de la
résistance aérodynamique (R,, voir paragraphe 4.1.3) sur la vitesse de dépot est minime devant la
résistance surfacique R;. La différence est cependant plus importante pour les particules de 1,5 nm.
Cependant il n’y a aucune donnée dans la littérature pour cette taille de particules et aucune

comparaison n’est donc possible.
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Figure 4.18: Comparaison entre vitesses de dépot surfacique V4 et vitesse de dép6t brutes Vd.

Valeurs moyennées pour les campagnes expérimentales.

Les évolutions modélisées de Z—d en fonction de la granulométrie et les mesures moyennées sont
présentées Figure 4.19. Dans le cas des particules ultrafines (moins de 10 nm), seuls les modeles de
Slinn et de Zhang permettent de modéliser pour ces tailles de particules. En effet, le modele semi

empirique de Sehmel n’est pas validé pour ces tailles de particules. Le modeéle de Slinn est le plus
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proche des valeurs expérimentales pour les particules inférieures a 10 nm. Néanmoins, les deux
modeéles de Slinn et de Zhang ont des valeurs relativement proches et semble bien modéliser le

point des particules de 1,5 nm.

Zhang et al. = = Slinn
10 ¢ Sehmel et al. via Piskunov @ Données expérimentales
1
0,1 &
2 :
=;U L
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Figure 4.19: Confrontations des modéles analytiques avec les mesures en conditions neutres et

stables.

Pour les particules supérieures a 10 nm, il y a une différence entre I’évolution générale des vitesses
de dépot issues des modeles et les valeurs observées. Le modéle de Zhang maximise les vitesses de
dépot pour des particules de 202 nm et minimise ensuite les valeurs pour les plus grosses particules.
Le modéle de Slinn minimise globalement les valeurs de vitesses de dépot pour toutes les tailles de
particules supérieures a 10 nm sauf pour le premier étage de UELPI particules de 14 nm. Il est
également important de noter que le minimum des données expérimentales et celui du modéle de
Slinn est atteint pour la méme taille de particules (0,202 pm), tandis que le modéle de Zhang
atteint son minimum plus loin pour des particules d’environ 1,5 pym. Ainsi, le modéle de Slinn
semble mieux représenter les mécanismes de dépot sec : la diffusion brownienne, ’interception et
’impaction mais ces deux modeéles sous estiment les mécanismes d’interception et d’impaction
influencant les vitesses de dépot sec pour le mode accumulation (particules supérieures a 0,3 pm).
Le modeéle de Sehmel via Piskunov semble néanmoins étre le plus intéressant ici. L’évolution des
données calculées en fonction de la taille des particules par ce modéle est similaire avec nos
données expérimentales et ces valeurs calculées sont trés proches de nos valeurs expérimentales.
Les modeles de Slinn et de Zhang et al. présentent des résultats éloignés des mesures dans la
gamme d’accumulation (comprises entre 0,04 et 1 pm), ou les phénoménes d’impaction et

d’interception sont prépondérants.
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4.2 Processus d’émission des bactéries.

De la méme facon que pour les vitesses de dépot sec, les vitesses de transfert vertical des

bactéries ont été analysées en fonction des paramétres micrométéorologiques principaux : H et u*.

0,1

0,05 |

-0,05 |

0,1

0,25 |

Vitesse de transfert vertical (m.s'")

_0’3 1 1 1 1 |
0 0,2 0,4 0,6 0,8 1
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Figure 4.20 : Influence de u* sur les vitesses de transfert vertical obtenues par la méthode du

gradient des bactéries.

La vitesse de transfert vertical en fonction de la vitesse de frottement du vent est représentée sur
la Figure 4.20. On remarque également une tendance a l’augmentation de la vitesse d’émission des
bactéries avec u* ce qui est en accord avec le processus éolien de remise en suspension souvent
retrouvé dans la littérature. De plus, ce processus de remise en suspension pourrait étre également
a seuil avec une vitesse de frottement limite située entre 0,2 et 0,3 m.s™". En effet, on remarque la
présence de vitesse de dépot en dessous de 0,2-0,3 m.s™' et exclusivement des vitesses d’émission

au-dessus de cette valeur.

IRSLI 193



o
-
1

OH<20 W.m-2 ©H>20 W.m-2

0,05

-0,05

o
-
wun

Vitesse de transfert vertical (m.s'")
o o
(3] -

-0,25

_0’3 1 1 1 1 1
0 0,2 0,4 0,6 0,8 1
u* (m.s)

Figure 4.21 : Influence de la turbulence thermique H et mécanique u* sur les vitesses de

transfert vertical obtenues par la méthode du gradient des bactéries.

De la méme facon que les vitesses de dépot sec dans le paragraphe précédent, lorsque l’on sépare
les vitesses de transfert vertical en fonction de H (Figure 4.21), on s’apercoit que l'influence de la
turbulence thermique (H) est minime devant la turbulence mécanique (u*). Ainsi, le processus de
mise ou de remise en suspension des bactéries serait donc principalement éolien et avec un seuil de
0.3 m.s”. On remarque que l’influence de H est minime sur les vitesses d’émission des bactéries.
Cette observation est renforcée lorsque [’on trace la vitesse de transfert vertical normalisée par u*

afin de s’affranchir des effets de la turbulence mécanique (Figure 4.22).
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Figure 4.22 : Influence de H sur les vitesses de transfert vertical V; normalisées par u*

obtenues par la méthode du gradient des bactéries.

Si on reporte cette vitesse de frottement seuil de 0.3 m.s™" sur la courbe de la vitesse de frottement
seuil pour la remise en suspension en fonction du diamétre des particules (Marticorena &
Bergametti, 1995) et adaptant une densité de particules équivalente a des bactéries (d = 1 g.cm™),
(Figure 4.23) on remarque que l’on se trouve au minimum de la courbe. Cependant, ce qu’il est
important de noter ici est que les particules remises en suspension pour cette valeur de vitesse de
frottement sont comprise entre 20 et 50 pm. Sachant que les bactéries individualisées ont des

tailles de "ordre du pm, trois hypothéses peuvent alors étre émises :

¢ la morphologie des bactéries (pilis, ...) pourrait modifier les forces de cohésion par rapport

aux particules inertes ;

e les bourrasques de vent pourraient avoir un impact, non pris en compte dans la valeur

moyenne de la vitesse de frottement du vent u*;

e les bactéries pourraient étre remises en suspension sous forme d’agrégats compris entre 20

a 50 ym.
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Figure 4.23 : Courbe de la vitesse de frottement seuil pour la remise en suspension en fonction

de la taille des particules de densité 1 g.cm™ (Marticorena & Bergametti, 1995).

Dans le but de vérifier la troisieme hypothése sur la présence d’agrégats de bactérie dans
’atmosphére, une chambre de sédimentation a été développée (voir paragraphe 2.2.2). Ainsi,
durant la campagne DEPECHEMOD 4, 13 prélévements de 30 minutes ont été effectués. La figure
présente le pourcentage moyen des 13 prélévements en UFC sur chaque boite de Pétri et sur le

filtre.
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Figure 4.24 : Pourcentage en UFC moyen présent sur les différentes boites de Pétri et sur le

filtre apres culture lors des 9 prélévements, les barres d’erreurs représentes les écarts types.

Les résultats (Figure 4.24) montrent qu’une grosse partie (plus de 60 %) des bioaérosols de type
bactérie auraient une taille supérieure a 10 pm. Ainsi, les bioaérosols de type bactérie ne seraient
pas en majorité individualisés et seraient donc sous forme d’agrégats. Cependant, les résultats du
pourcentage d’UFC sur le filtre montrent également que 20 % des bactéries ont une taille inférieure
a 5,7 pm. Il est possible d’expliquer ce résultat par le fait qu’il peut y avoir de la remise en
suspension mécanique. En effet, étant donné la dispersion des résultats pour ce point, une
contamination ou alors la remise en suspension par les engins agricoles présents sur le site ou alors

par les manipulateurs autour de la chambre de sédimentation serait possible.
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4.3 Conclusion

Les données des campagnes de mesures présentées au Chapitre 3 ont été analysées sous différents

angles au cours de ce chapitre.

D’abord, une analyse de la répartition statistique des flux verticaux d’émissions et de dépét en
fonction de la taille des aérosols nous a permis d’identifier Uorigine des flux d’émission. Les
pratiques agricoles de fertilisation des sols par des dérivés azotés pourraient induire des flux
d’émission par l’augmentation du nombre de particules pour une taille donnée au niveau du mode

accumulation.

Les parametres, influencant les vitesses de dépot sec obtenues avec les trois techniques
différentes, ont été ensuite étudiés. L’influence de la turbulence sur la vitesse de dépot a été
étudiée par l'intermédiaire de la vitesse de frottement du vent, du flux de chaleur sensible et de la
stabilité atmosphérique. A partir de ces observations, une paramétrisation a été mise en place,
permettant de décrire I’évolution de la vitesse de dépot normée a la vitesse de frottement du vent
en fonction des différentes conditions de stabilité atmosphériques. Le ratio entre la vitesse de
dépot et la vitesse de frottement du vent est constant en conditions atmosphériques neutres et
stables, et s’exprime sous la forme d’une fonction de la longueur de Monin-obukhov lorsque les
conditions sont instables. Enfin, U'influence de la taille des particules sur les valeurs de vitesses de
dépot, il apparait que le rapport entre la vitesse de dépot sec des aérosols et la vitesse de
frottement du vent décroit pour les particules inférieures a 10 nm (mode nucléation), puis reste
constant pour les aérosols entre 14 nm et 122 nm (mode d’Aitken) et décroit jusqu’a atteindre la
valeur minimum pour les particules de 316 nm. Le rapport remonte ensuite pour les plus grosses
particules (mode accumulation). Pour finir, la vitesse de dépot sec des particules inférieures a 10

nm ne semble pas étre influencée par la turbulence thermique liée a H.

Enfin, la confrontation des résultats obtenus en conditions stables et neutres avec deux modéles
analytiques couramment utilisés a ensuite été menée (Piskunov, 2009; Slinn, 1982; Zhang et al.,
2001). Cela a permis de montrer que les modeéles de Slinn et de Zhang sous-estiment des processus
d’impaction et d’interception et semble étre assez cohérent concernant la diffusion Brownienne
régissant le dépot. Le modéle de Sehmel via Piskunov est le plus représentatif de nos données

expérimentales que ce soit en termes d’évolution ou de valeurs.

Dans un deuxiéme temps, les processus d’émission des bioaérosols de type bactérie ont été étudiés.
L’influence des principaux paramétres micrométéorologique (H et u*) sur les vitesses de transfert
vertical des bactéries a été étudié. De plus, le processus éolien de remise en suspension ne
semblerait pas étre influencé par la turbulence thermique et donc par les flux de convection.
Cependant, la taille de bactéries individualisées (environ 1 ym) ne pourrait pas expliquer cette
remise en suspension éolienne, les bactéries remisent en suspension par ces vitesses de frottements

seraient de ’ordre de 50 pm. Trois hypothéses peuvent alors étre émises :
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¢ la morphologie des bactéries (pilis, ...) pourrait modifier les forces de cohésion par rapport

aux particules inertes ;

e les bourrasques de vent pourraient avoir un impact, non pris en compte dans la valeur

moyenne de la vitesse de frottement du vent u*;
e les bactéries pourraient étre remises en suspension sous forme d’agrégats compris entre 20
a 50 ym.

Ainsi, afin de déterminer la granulométrie des bioaérosols de type bactérie dans l’atmosphére, une
chambre de sédimentation a été développée et mise en ceuvre sur le terrain. Le résultat a retenir

ici est que plus de 60 % des bactéries auraient une taille supérieure a 10 ym.
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CONCLUSION GENERALE ET PERSPECTIVES

L’objectif de cette étude était de déterminer la vitesse de dépot sec des aérosols submicroniques,
et plus particulierement les particules inférieures a 10 nm, en milieu naturel et de documenter les

processus d’émissions des bactéries.
Bilan :

Notre démarche a d’abord consisté a introduire les notions de base en physique de l’atmosphére et
de U'aérosol. Le fonctionnement de la couche limite atmosphérique et surtout de la couche de
surface (couche a flux constant) ont été détaillées. Ensuite des écarts entre les différentes vitesses
de dépot modélisées allant jusqu’a plusieurs ordres de grandeur ont été mis en évidence par la
revue des principaux modeles de dépot. La diversité des expressions de la captation des aérosols
par la végétation et le fait qu’elles soient rarement validées par des résultats expérimentaux sont la
cause principale des écarts observés. L’étude bibliographique des résultats expérimentaux déja
existant montre une forte dispersion des vitesses de dépot mesurées, notamment en fonction des
conditions de mesures variées (méthode, substrat, turbulence) ne se recoupant pas. La méme
démarche a été faite concernant les processus de remise en suspension des bioaérosols type
bactérie. En effet, la théorie de la remise en suspension éolienne a été étudiée avec la définition
du coefficient de remise en suspension. Une étude bibliographique a ensuite été effectuée avec une
revue des différents coefficients de remise en suspension de la littérature. Une grande dispersion
des résultats a pu étre observée avec des incertitudes pouvant aller a plusieurs ordres de grandeurs.
La difficulté dans l’étude de la remise en suspension des bioaérosols de type bactérie repose dans la
mesure du flux de bactérie. Ainsi une revue de méthode de captation des bioaérosols type bactérie
et un choix s’adaptant a nos besoins (adaptable sur le terrain, facilité de mise en ceuvre...) ont

finalement été faits (Chapitre 1).

Les trois différentes méthodes : méthode du gradient, corrélation turbulente et dépot directe,
utilisées pour le calcul de flux de dépot sec et donc vitesse de dépot sec ont été ensuite
présentées. La méthode du gradient pour la fraction libre des descendants du ??Rn (Porstendorfer,
1994) permet d’obtenir des vitesses de dépot sec de particules de 1,5 nm en effectuant des
prélévement a deux hauteurs différentes sur des grilles de diffusion avec des débits de 200 L.min™.
La théorie du calcul des flux par corrélation turbulente, ainsi que les appareils utilisés, a savoir un
anémometre ultrasonique, un couplage de Compteurs a Noyaux de condensation (twin CNC) pour les
particules de 6 nm et un impacteur électrique a basse pression (ELPI) pour les particules de 7 nm a
1,2 um ont ensuite été abordés. La présentation de ’ensemble des corrections (Webb et al., 1980)
dont la méthode de correction spectrale (Damay et al., 2009; Lamaud, Brunet, et al., 1994; Pellerin
et al., 2017) et des tests de qualités nécessaires ont été effectués (stationnarité, intégrale
turbulence) (Foken & Wichura, 1996). Concernant la remise en suspension des bioaérosols type
bactérie, la méthode du gradient a été une nouvelle fois utilisée, mais cette fois ’échantillonnage

des bioaérosols de type bactérie s’est fait avec des bioimpacteurs Andersen 1 étage chargés avec
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des boites Pétri contenant un milieu gélosé Luria-Bertani avec un antifongique (Amphotericin b)
pour la culture des bactéries uniqguement. En effet aprés |’échantillonnage une période d’incubation

(48 heures a 30 °C) pour le dénombrement des Unités Formant Colonie (UFC).

Les méthodes développées ont été mises en ceuvre durant quatre campagnes de mesures dans le
centre ouest de la France sur une prairie de la ferme expérimentale de l'INRA de Lusignan, pres de
Poitiers. Le site expérimental et le matériel ainsi que l’évolution des principaux paramétres
micrométéorologiques de chaque campagne sont décrits chronologiquement. La premiére campagne
expérimentale (DEPECHEMOD 1) a eu lieu en avril 2015. Cette campagne de mise au point a permis
de valider les premiéres mesures pour la méthode twin CNC ainsi que les premiéres mesures de
vitesses de transfert vertical de bactérie. De plus, une relation entre ces vitesses de transfert
vertical avec les principaux paramétres micrométéorologique (u* et H). Lors de la campagne
DEPECHEMOD 2, en septembre 2014, cette tendance a été confirmée. Concernant les vitesses de
dépot sec, comme pour DEPECHEMOD 1, la plupart des cas de vitesses de dépot est observée avec la
méthode twin CNC (6 nm) et sur les premiers étages de UELPI (entre 14 nm et 122 nm) alors que les
vitesses d’émission ont majoritairement lieu pour des tailles plus grandes (202 nm - 1,2 ym). Cette
observation est identique a celle faite par (Damay, 2010). La campagne DEPECHEMOD 3 a permis,
quant a elle, d’effectuer les premiéres vitesses de dépot sec avec dépot direct de particules de
fluorescéine de 0,6 pm. Cette méthode a été mise en ceuvre étant donné que la méthode des
corrélations turbulentes donnée une majorité de vitesses d’émission pour cette taille de particules.
Les valeurs des vitesses de dépot sec obtenues avec les particules de fluorescéine sont proches des
valeurs observées par la méthode des corrélations turbulentes. Les observations concernant les
vitesses de transfert vertical des bioaérosols type bactérie sont toujours valables et s’affinent. La
derniére campagne (DEPECHEMOD 4) a permis de mettre en place deux nouvelles méthodes. La
premiére concerne la méthode du gradient de la fraction libre des descendants du **?Rn afin
d’obtenir des vitesses de dépot sec de particules de 1,5 nm. La deuxieme méthode a été
développée suite aux observations des campagnes précédentes concernant les vitesses de transfert
vertical des bioaérosols de type bactérie. En effet, un seuil de vitesse de frottements de 0,3 m.s’
pour la mise ou la remise en suspension n’est pas possible pour la taille de bactérie connue
(environ 1 pm). Ainsi une chambre de sédimentation permettant de vérifier la taille des bactéries a

été développée et mise en ceuvre durant cette campagne.

L’ensemble de ces résultats a été analysé en vue d’identifier ’influence des paramétres comme la
nature du couvert des conditions météorologiques ou la taille des particules sur le dépot. D’abord
origine des flux verticaux d’émissions a été étudiée en passant par une analyse de la répartition
statistique des flux en fonction de la taille des aérosols et du couvert. L’hypothése est que les
dérivés azotés utilisés pour la fertilisation des sols soient a ’origine des flux d’émissions mesurés.
Cette hypothése est renforcée par le fait que la campagne DEPECHEMOD 4, qui présente le moins de
proportions d’émissions pour les plus aérosols, a été effectuée au-dessus d’une prairie non-amendé

récemment par des dérivés azotés. Une étude paramétrique des vitesses de dépot en fonction de la
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vitesse de frottement du vent et du flux de chaleur sensible a amené la mise en place d’une
paramétrisation permettant "expression de la vitesse de dépot, adimensionnée par la vitesse de
frottement du vent, en fonction des conditions de stabilité atmosphérique. Les vitesses de dépot
sec en conditions neutre et stable, trés présentes durant les campagnes DEPECHEMOD, ont permis
d’obtenir un courbe «en V » compléte de 1,5 nm a 1,2 pm. Le nombre de point en conditions
instables étant moins présentes la courbe moyenne obtenue présente plus d’incertitudes.
Cependant il apparait que pour les particules du mode nucléation (inférieur a 10 nm), la turbulence
thermique n’ait pas d’influence sur les vitesses de dépot sec. Enfin, les résultats des obtenus en
conditions stables et neutres sont confrontés a trois modeéles de la vitesse de dépot sec en fonction
des particules couramment utilisés. Le modele semi-empirique de Sehmel via Piskunov représente le

mieux nos valeurs expérimentales.

Concernant ’identification des processus d’émission des bioaérosols de type bactérie, il semblerait
que ce phénomeéne éolien ne soit pas influencé par la turbulence thermique. En effet une relation
linéaire avec une vitesse de frottement seuil pour la remise en suspension d’environ 0,3 m.s™)
semble étre présente. Pour cette valeur de vitesse de frottement, les particules remises en
suspension sont comprises entre 20 et 50 pm. Sachant que les bactéries individualisées ont des

tailles de 'ordre du pm, trois hypothéses peuvent alors étre émises :

e la morphologie des bactéries (pilis, ...) pourrait modifier les forces de cohésion par rapport

aux particules inertes ;

e les bourrasques de vent pourraient avoir un impact, non pris en compte dans la valeur

moyenne de la vitesse de frottement du vent u*;

e les bactéries pourraient étre remises en suspension sous forme d’agrégats compris entre 20

a 50 pm.

Afin de vérifier la granulométrie des bactéries dans l’atmosphére, les premiers résultats de la
chambre de sédimentations montrent que 60% des bactéries auraient une taille supérieure a 10 pm

et donc sous forme d’agrégats ou de biofilms dans l’atmosphére.
Perspectives :

Cette étude a permis de combler en partie le manque de mesure de vitesse de dépot constaté dans
la littérature et d’améliorer les incertitudes. De plus l’absence de données in situ pour des
particules inférieures a 10 nm a été comblée avec des mesures de vitesse de dépot sec de particules
de 1,5 nm et 6nm. Ainsi 3 différentes méthodes ont permis d’obtenir des vitesses de dépot sec de

particules allant de 1,5 nm a 1,2 pm.

Il serait opportun maintenant de déployer le dispositif (avec les trois méthodes) afin d’obtenir des
vitesses de dépot en milieu complexe comme le milieu urbain, le milieu forestier, de la glace ou de
’eau, couverts dont la rugosité est trés différente des substrats rural. Ces milieux sont souvent

rencontrés autour des installations nucléaires francaises. Concernant les mesures de vitesse
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d’émission mesurées pour les plus gros aérosols, il serait utile de valider I’hypotheése sur [’évolution
granulométrique de l’aérosol due aux réactions de coagulation/condensation dont résulterait une
émission. Pour cela des mesures de spectres granulométriques a deux hauteurs différentes pourrait
étre effectuées afin de se rendre compte ou non de la différence de granulométrie de ’aérosol
atmosphérique et en particulier du mode accumulation en fonction de la hauteur de mesure, ce qui

pourrait expliquer les vitesses d’émission.

Concernant les processus d’émission des bioaérosols, les méthodes présentes ici ont permis de
mettre en avant une hypothése concernant la mise ou la remise en suspension de bactérie
principalement sous forme d’agrégats. Des mesures par microscopie électronique (a balayage) en
effectuant des prélévements sur filtre a la place du milieu gélosé dans la chambre de sédimentation
permettraient d’affiner cette hypothése et de dire s’il s’agit effectivement de biofilms, d’agrégats
de bactéries ou alors de bactéries fixées sur débris végétaux. Pour finir la méthode de
dénombrement des bactéries par culture et comptage des UFC présente des limites et une
adaptation a des mesures par quantification par Réaction en Chaine par Polymérase (qPCR) serait

bénéfique et permettrait également de différencier le type de bactérie mesuré.

Les résultats obtenus intéressent la communauté scientifique car ils permettront de mieux
contraindre les modéles climatiques et de pollution atmosphérique. En particulier, ils pourront étre
directement intégrés dans les modéles de UIRSN permettant d’évaluer, de comprendre et de prévoir
limpact d’un rejet accidentel ou chronique de radionucléides sous forme d’aérosols. Mais
également de pouvoir donner une amorce d’explication a la remise en suspension de radionucléide
n’étant, pour l’instant, pas ou trés peu expliquée lorsque la vitesse du vent est faible ou en tout cas

lorsque la vitesse de frottements seuil pour la remise en suspension n’est pas atteinte.
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ANNEXES

ANNEXE 1

CORRECTION A EFFECTUER SUR LE NOMBRE D’UFC

COMPTES SUR LES BOITES DE PETRI APRES UN

PRELEVEMENT AVEC UN BIOIMPACTEUR ANDERSEN.

Pogitive hole conversion table: Positive hole counts (r) and corresponding corrected particle counts (P)
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Figure annexe.1: Correction a effectuer sur le nombre d’UFC obtenu apreés incubation avec un

ANNEXE 2

Andersen 1 étage (Andersen, 1958).

CONCENTRATIONS (ELPI ET TWIN CNC)
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Les graphes présentés dans cette annexe regroupent les évolutions des concentrations obtenus
avec la méthode twin CNC et I’ELPI. Les mesures des quatre campagnes expérimentales sont
listées chronologiquement. Les concentrations pour la méthode twin CNC ainsi que pour les trois
premiers étages de UELPI ont été corrigées pour prendre en compte la perte par diffusion dans
les tuyaux de prélévement.

2.1 DEPECHEMOD 1

18000 Twin CNC (Dg = 6 nm)
16000
14000
12000

10000

Mww !

12000

Concentration (particules.cm-3)

Etage 1 (Dg = 14 nm)
2 10000

8000

7| P& Mwﬂ\ quﬁ

Concentration (particules.cm™3)

2000

0 . .
2000
1800
1600
1400

Etage 2 (Dg = 41 nm)

1200 -
1000

: %kJWyAWMJWuﬁ

Concentration (particules.cm™3)

200

22-avr. 23-avr. 24-avr. 25-avr. 26-avr. 27-avr. 28-avr. 29-avr. 30-avr.
Date

Figure annexe.2: Concentration DEPECHEMOD 1, twin CNC et étages 1 et 2.
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Figure annexe.3: Concentration DEPECHEMOD 1, étages 3 a 6.
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2.2 DEPECHEMOD 2
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Figure annexe.6: Concentration DEPECHEMOD 2, twin CNC et étages 3 et 6.
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2.3 DEPECHEMOD 3
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Figure annexe.8: Concentration DEPECHEMOD 3, twin CNC et étages 1 et 2.
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Figure annexe.9: Concentration DEPECHEMOD 3, étages 3 a 6.
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Figure annexe.10: Concentration DEPECHEMOD 3, étages 7 a 9.
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2.4 DEPECHEMOD 4 :
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Figure annexe.11: Concentration DEPECHEMOD 4, twin CNC et étages 1 et 2.
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ANNEXE 3 CONCENTRATIONS EN BIOAEROSOLS AUX DEUX NIVEAUX
DE PRELEVEMENTS.
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Figure annexe.14: Concentration en bactéries lors des différentes campagnes DEPECHEMOD.
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ANNEXE 4 INFLUENCE DES PARAMETRES MICROMETEOROLOGIQUE
SUR LES VITESSES DE DEPOT SEC
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Figure annexe.15: Vitesses de dépot sec obtenues durant I’ensemble des campagnes
DEPECHEMOD en fonction de la vitesse de frottement du vent pour la méthode twin CNC et
I’étage 1 a 5 de I’ELPI.
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Figure annexe.16 : Vitesses de dépot sec obtenues durant I’ensemble des campagnes
DEPECHEMOD en fonction de la vitesse de frottement du vent pour [’étage 6 a 9 de ’ELPI.
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ANNEXE 5 PARAMETRISATION POUR L’ENSEMBLE DES
GRANULOMETRIE ET L’ENSEMBLE DES DONNEES
OBTENUES LORS DES CAMPAGNES DEPECHEMOD.
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Figure annexe.17: Parameétrisation des vitesses de dép6t obtenues lors des campagnes
DEPECHEMOD pour la méthode twin CNC et [’étage 1 a 5 de I’ELPI.
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Figure annexe.18: Parameétrisation des vitesses de dép6t obtenues lors des campagnes
DEPECHEMOD pour |’étage 6 a 9 de I’ELPI.
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ABSTRACT

The particles emitted into the atmosphere during chronic or accidental release by the nuclear
plants can be subjected, after dispersion, to vertical flows by dry weather: dry deposition and
resuspension. Vertical flows in dry weather are characterized by the vertical transfer rate, which is
the ratio between the particle flux and the atmospheric concentration of the aerosol in the vicinity
of the surface. When this speed is positive, it is a dry deposition rate (V, in m.s™') and conversely,
when it is negative, it is a transmission rate.

It is important to study their dry deposition in a prairial environment. Indeed, the products
resulting from this environment are a component of the human food chain via livestock. For
particles less than 1 pm, there is a lack of experimental data, which results in uncertainty about
the results of the models, which can reach up to two orders of magnitude. In addition, there are no
in situ deposition rate measurement data available for particles less than 10 nm. These particles
are derived from the gas / particle conversion (nucleation) and may relate to certain radionuclides
such as iodine ("%, ').

After their deposition, these radionuclides can be resuspended under the effect of the stress
submitted by the wind on the canopy. Such a phenomenon is suspected around the Fukushima
nuclear power plant. The aerosol resuspension processes are characterized by the vertical transfer
rate (m.s™") but also by the re-suspension coefficient (K, in m™) which is the ratio of atmospheric
concentration to surface concentration of particles. Relative uncertainties of 2 to 3 orders of
magnitude on the resuspension coefficients exist. The resuspension concerns all the particles
present on the canopy, whether they are inert or living (fungi, bacteria, yeasts, etc.). Unlike inert
particles, these living particles can assimilate and concentrate radionuclides. However, there is
very little data on the resuspension of microorganisms and bacteria in particular.

In this context, the objectives of the thesis are to quantify the dry deposition rate as a function of
the particle size and the main micrometeorological parameters in the range 1.5 nm - 1.2 ym. The
second objective is to document the processes of emission of the bacteria.

RESUME

Les particules émises, dans ’atmosphére, lors de rejets chroniques ou accidentels par les
installations peuvent étre soumises aprés dispersion a des flux verticaux par temps sec : le dépot
sec et la remise en suspension. Les flux verticaux par temps sec sont caractérisés par la vitesse de
transfert vertical, qui est le rapport entre le flux de particules et la concentration atmosphérique
de l'aérosol au voisinage de la surface. Lorsque cette vitesse est positive, c‘est une vitesse de
dépot sec (V, en m.s™') et inversement, lorsqu’elle est négative, c’est une vitesse d’émission.

Il est important d'étudier leur dépot sec en milieu prairial. En effet, les produits issus de ce milieu
sont une composante de la chaine alimentaire de ’homme via ’élevage. Pour les particules de
moins de 1 pym, il y a un manque de données expérimentales, ce qui entraine une incertitude sur
les résultats des modeéles, qui peuvent atteindre jusqua deux ordres de grandeur. En outre, il
n'existe pas de données de mesure de la vitesse de dépét in situ disponibles pour les particules
inférieures a 10 nm. Ces particules sont issues de réaction gaz/particules (nucléation) et peuvent
concerner certains radionucléides tels que U’iode ('**''l). Aprés leur dépdt, ces radionucléides
peuvent étre remis en suspension sous ’effet de la contrainte soumise par le vent sur le couvert.
Un tel phénomeéne est soupconné autour de la centrale nucléaire de Fukushima. Les processus de
remise en suspension des aérosols, est caractérisée par la vitesse de transfert vertical (m.s™') mais
également par le coefficient de remise en suspension (K;en m™) qui est le rapport entre la
concentration atmosphérique et la concentration surfacique de particules. Des incertitudes
rémanentes de 2 a 3 ordres de grandeurs sur les coefficients de remise en suspension existent. La
remise en suspension concerne ’ensemble des particules présentent sur le couvert qu’elles soient
inertes ou vivantes (champignons, bactéries, levures...). Contrairement aux particules inertes, ces
particules vivantes peuvent assimiler et concentrer les radionucléides. Cependant, il y a trés peu
de données concernant la remise en suspension des microorganismes et des bactéries en
particulier.Dans ce contexte, les objectifs de la thése sont de quantifier la vitesse de dépot sec en
fonction de la taille des particules et des principaux parameétres micrométéorologique dans la
gamme 1,5 nm - 1,2 ym. Le second objectif est de documenter les processus d’émission des
bactéries.



