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Titre : Approches expérimentales pour l’étude et la caractérisation des dépôts 
humides d’aérosols atmosphériques par les précipitations 
 
Résumé :  
 
Dans le cadre de mon travail de thèse, je me suis intéressé aux aérosols atmosphériques et à leur transfert 

de l’atmosphère vers les surfaces terrestres par les précipitations. La stratégie générale que j’ai suivie 

repose sur l’observation des dépôts humides sur différentes échelles de temps, interannuelle d’une part et 

intraévènementielle de l’autre. Elle repose aussi sur leur observation dans des environnements marqués en 

termes de charge et de composition en aérosols, mais aussi de dynamiques atmosphériques et de 

précipitations. Le fait de combiner des mesures à la fois sur la composition de l’atmosphère et sur la 

composition des dépôts humides permet d’identifier la nature des dépôts (intensité, composition, source et 

provenance) et d’expliquer les phénomènes impliqués dans les dépôts. Cela passe par la documentation 

complète de différents paramètres (aérosols, dynamique, pluie, dépôt) sur les mêmes périodes de temps, 

ce qui est néanmoins complexe à mettre en œuvre. Les deux axes de mon travail portent sur des questions 

distinctes et complémentaires de l’étude des dépôts humides. 

Le premier axe s’est porté sur les dépôts humides au Sahel, région semi-aride où le lessivage des 

poussières minérales de l’atmosphère est un processus clé pour contraindre le bilan atmosphérique en 

masse de ces composés. Dans cette région marquée par la présence de nombreux systèmes convectifs 

contrôlant les quantités de précipitations annuelles, la question sur les liens entre dynamiques 

atmosphériques et dépôts s’est alors posée. La stratégie d’observation long-terme mis en place sur les 

stations au Sahel dans le cadre du réseau INDAAF, avec une synergie autour de mesures météorologiques, 

de concentrations et de dépôts d’aérosols, a permis de constituer une base de données très complète. À 

partir de cette base de données pluriannuelle aux stations de Banizoumbou (Niger) et de Cinzana (Mali) de 

2007 et 2015, l’identification de phénomène de cold pools (gouttes froides) à partir de données 

météorologiques de surface et leur lien avec les retombées de poussières minérales sont discutés. Les 

ratios de lessivage ont été calculés pour les évènements associés aux cold pools et varient sur plusieurs 

ordres de grandeur en fonction de l’effet de dilution qui diffère selon les régimes de concentrations 

atmosphériques en poussière minérale. Les évènements les plus convectifs associés à des concentrations 

élevées présentent une gamme de valeurs moins dispersée (319 – 766) qui ne dépend pas de la quantité 

de précipitation. 

Le second axe s’est focalisé sur l’étude intraévènementielle des dépôts en milieu urbain pour diverses 

situations de pluie, de concentration et composition en aérosols. Que peut nous apprendre le suivi des 

dépôts au cours d’un évènement de pluie ? Pour y répondre, j’ai tout d’abord participé au développement 

d’un collecteur me permettant de collecter les dépôts humides en fractions successives au cours de la pluie. 

Complétées par un ensemble de mesures colocalisées sur les aérosols et les dynamiques atmosphériques 

acquises sur le terrain pour 8 cas d’étude, les analyses chimiques des dépôts dissouts et particulaires m’ont 

permis de discuter à la fois la provenance des aérosols, mais aussi les processus mis en jeu. J’ai pu 

quantifier la décroissance des concentrations, même de composés traces, dans les dépôts au cours de la 

pluie. J’ai également pu documenter l’évolution de la solubilité pour les espèces chimiques des dépôts et 

discuter des poids relatifs des mécanismes de lessivage dans- (rainout) et sous- (washout) le nuage. La 

variabilité des dépôts observée au cours d’un évènement est au final aussi importante que celle observée 

entre évènements de pluie. 

Mots clefs : Aérosols atmosphériques ; Dépôt humide ; Données pluriannuelles ; Suivi 
intraévènementiel ; Région sahélienne ; Milieu urbain ; Collecte séquentielle ; Composition chimique ; 
Phases dissoute & particulaire 
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Title: Experimental approaches for the study and characterization of wet 
deposition of atmospheric aerosols by precipitation 

 
Abstract:  
 
In the work conducted for my thesis, I studied atmospheric aerosols and their transfer from the 
atmosphere to the surface by precipitation. The main strategy I followed is based on the observation 
of wet deposition on different time scales, interannual on one hand and intra-event on the other. It 
also relies on their observation in environments marked in terms of aerosol load and composition, but 
also in terms of atmospheric dynamics and precipitation. Combining measurements on both 
atmospheric and wet deposition compositions allows to identify the characteristics of the deposition 
(intensity, composition, source and origin) and to explain the phenomena involved in the deposition. 
This requires the complete documentation of different parameters (aerosols, dynamics, rainfall, 
deposition) over the same periods of time, which is nevertheless complex to implement. The two axes 
of my work deal with distinct and complementary issues in the study of wet deposition. 
 
The first focus has been on wet deposition in the Sahel, a semi-arid region where the scavenging of 
mineral dust from the atmosphere is a key process to constrain the atmospheric mass balance of 
these compounds. In this region marked by the presence of numerous convective systems controlling 
annual precipitation amounts, the question of the links between atmospheric dynamics and deposition 
was addressed. The long-term observation strategy implemented at stations in the Sahel as part of 
the INDAAF network, with a synergy of meteorological measurements, aerosol concentrations and 
deposition, has enabled the creation of a very complete database. From this multi-year dataset at 
Banizoumbou (Niger) and Cinzana (Mali) stations from 2007 and 2015, the identification of cold pools 
phenomena from surface meteorological data and their link with mineral dust deposition are 
discussed. Washout ratios have been calculated for cold pool events and vary over several orders of 
magnitude depending on the dilution effect which differs according to the levels of atmospheric 
aerosol concentrations. The most convective events associated with high concentrations have a less 
scattered range of values (319 – 766) that does not depend on the amount of precipitation. 

 
The second axis focused on the intra-event study of wet deposition in urban areas for various rainfall 
situations, aerosol concentration and composition. The question is: what can we learn from the 
monitoring of deposition during a rain event? To answer this, I first participated in the development of 
a collector allowing me to collect wet deposition in successive fractions during the rain event. 
Complemented by a set of co-located measurements on aerosols and atmospheric dynamics 
acquired in the field for 8 study cases, the chemical analyses of dissolved and particulate deposition 
allowed me to discuss both the origin of the aerosols and processes involved. I was able to quantify 
the decay of concentrations, even of trace compounds, in the deposits during rainfall. I was also able 
to document the evolution of solubility for chemical species in the deposition and discuss the relative 
contribution of the rainout and washout mechanisms. The variability of deposition observed during an 
event is actually as significant as that observed between rain events. 

 
Keywords: Atmospheric aerosols ;  Wet deposition ; Multiannual dataset ; Intra event study ; Sahelian 
band ; Urban environment ; Sequential sampling ; Chemical composition ; Dissolved and particulate 
phases 
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Introduction 

Les études en sciences de l’atmosphère ont pour objectif d’observer et de comprendre les processus 

physico-chimiques et dynamiques contrôlant la composition des espèces présentes dans 

l’atmosphère et leurs évolutions. Les gaz, les aérosols, les hydrométéores et les nuages composent 

l’atmosphère (Seinfeld & Pandis, 2016). La complexité du système atmosphérique justifie la mise en 

place de stratégies d’études dédiées par « objets » atmosphériques et par processus. Dans le cadre 

de mon travail de thèse, je me suis intéressé aux aérosols atmosphériques et à leur transfert de 

l’atmosphère vers les surfaces terrestres par les précipitations.  

En premier lieu, il me semble opportun de redonner quelques éléments de contexte sur le cycle 

atmosphérique des aérosols, depuis leurs émissions jusqu’à leurs dépôts. Les aérosols ont par 

ailleurs des impacts radiatifs, sanitaires et participent aux cycles biogéochimiques que j’expose, pour 

ensuite discuter les enjeux actuels de l’étude des aérosols et de leur dépôt. 

 

Le cycle atmosphérique des aérosols : de leurs émissions à leurs dépôts 

Les aérosols sont des particules solides ou liquides en suspension dans l’atmosphère. Les aérosols 

atmosphériques sont émis dans l’atmosphère par des processus naturels ou y sont rejetés par des 

activités humaines. Ils peuvent être émis directement dans l’atmosphère, il s’agit alors d’aérosols 

primaires. Ils peuvent, sinon, se former dans l’atmosphère suite à des transformations physico-

chimiques, ces composés sont alors dits secondaires. La formation d’aérosols secondaires fait 

intervenir des précurseurs gazeux (carbonés, soufrés, azotés, etc.) et/ou des composés particulaires. 

Des processus physico-chimiques sont mis en jeu comme la nucléation, en d’autres termes la 

conversion d’une phase gaz en une phase liquide ou solide ; la condensation, où le transfert de la 

phase gaz vers la phase particulaire peut se faire soit par adsorption sur la surface d’une particule 

soit par absorption dans la phase liquide de l’aérosol ; et enfin la coagulation, où du fait de leur 

mouvement, plusieurs particules peuvent entrer en collision et devenir qu’une.  

Les deux plus grandes sources d’aérosols en masse émis dans l’atmosphère sont d’origine naturelle : 

les embruns marins dont les émissions sont estimées entre 1 400 et 6 800 Tg an-1 et les poussières 

minérales qui seraient comprises entre 1 000 et 4 000 Tg an-1 (Huneeus et al., 2011 ; Boucher et al., 

2014).  

Les sels marins sont émis par l’évaporation des gouttelettes d’eau au niveau de la surface des 

océans, mais aussi par éclatement des bulles formées par les courants marins et les vagues 

déferlantes soumises à l’action des vents de surface (Blanchard & Woodcock, 1957 ; Lewis & 
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Schwartz, 2004). Les sels marins sont composés principalement d’éléments comme le chlore, le 

sodium et le soufre présents dans l’eau de mer.  

Les poussières minérales sont émises par le phénomène d’érosion éolienne des surfaces arides et 

semi-arides (Bagnold, 1941 ; Pye, 1987). Ces émissions ont lieu uniquement lorsque la vitesse du 

vent de surface dépasse un seuil à partir duquel l’érosion éolienne se produit, ce dernier dépendant 

des caractéristiques du sol et de la surface (texture, rugosité, couverture végétale) et de conditions 

météorologiques (Bagnold, 1941 ; Marticorena & Bergametti, 1995 ; Shao & Lu, 2000). L’émission de 

poussières minérales est de ce fait un évènement sporadique et pulsé, variable dans le temps et 

l’espace. Les concentrations atmosphériques en poussières minérales sont les plus importantes dans 

les zones d’émissions ou sous le vent des principaux déserts. Leur composition chimique et 

minéralogique dépend des minéraux qui constituent les sols émetteurs et des processus mis en jeu 

dans leur émission (e.g., Lafon et al., 2006).  

Issues de processus d’abrasions mécaniques, les distributions granulométriques des sels marins et 

des poussières minérales sont principalement composées de particules de diamètres 

supermicroniques (dp > 1µm). 

Parmi les sources naturelles d’aérosols, les cendres volcaniques sont émises sporadiquement dans 

l’atmosphère lors des éruptions volcaniques, mais également de manière plus régulière par des 

volcans continuellement en éruption (Mather et al., 2003). Il s’agit dès lors de sources très localisées. 

Les cendres volcaniques sont composées principalement d’espèces soufrées primaires et 

secondaires, notamment des sulfates (SO4
2-), et de métaux. Leur composition dépend de la 

composition chimique des roches, du magma ainsi que de la nature même du volcan, par exemple 

diffusif ou explosif (Hobbs et al., 1991 ; Mather et al., 2003). Les particules volcaniques présentent 

une distribution granulométrique multimodale, avec un mode grossier (> 1µm) pour les primaires et 

un mode plus fin (< 1µm) pour les secondaires (Mather et al., 2003). Les flux annuels de cendres 

volcaniques sont de l’ordre de 20 Tg an-1, tandis que les émissions de SO2 dans la troposphère 

pouvant mener à la formation de sulfates sont de l’ordre de 3 – 25 Tg–S an-1 (Halmer et al., 2002 ; 

Mather et al., 2003). 

Les aérosols organiques primaires et secondaires peuvent avoir des sources naturelles comme 

anthropiques. Les particules biogéniques primaires ont été définies comme étant des particules 

solides en suspension dans l’air comprenant des micro-organismes, mais aussi des fragments 

d’organismes vivants (Macher, 1993). Les particules biogéniques ont des diamètres allant de la 

dizaine de nanomètres à plusieurs dizaines de micromètres (Després et al., 2012) : les virus 

(0,01 < dp < 0,5 µm), les bactéries (dp > 0,4 µm), les spores (dp > 1 µm) et les pollens (dp > 10 µm). 

Les aérosols organiques secondaires (AOS) sont issus de conversion chimique dans l’atmosphère à 

partir de gaz précurseurs qui peuvent avoir une origine naturelle (par exemple des composés 
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organiques volatils biogéniques comme l’isoprène), ou anthropique (comme des composés 

aromatiques des gaz à échappement) (Carlton et al., 2009 ; Hoyle et al., 2011). Les aérosols 

organiques secondaires issus de conversions physico-chimiques ont majoritairement une taille 

comprise entre 0,1 et 1 µm, mais peuvent également correspondre à des aérosols plus fins (< 0,1 µm) 

(Long et al., 2014).  

Les particules anthropiques ont une composante primaire et une autre secondaire. Les particules 

primaires sont principalement issues de combustions de bois, fiouls, et charbon et sont composées 

de carbone organique et élémentaire, comme les suies, et de métaux. Elles sont également générées 

par des processus mécaniques, comme les particules de freinage ou remise en suspension dans l’air 

par des dynamiques à la surface. Leurs distributions granulométriques dépendent des processus 

d’émissions. En effet, les processus de combustion émettent des particules plutôt fines, entre 0,01 et 

0,1 µm à l’émission comme les suies, mais dont la taille peut aussi augmenter après vieillissement 

dans l’atmosphère (Rose et al., 2006), tandis que les processus mécaniques sont à l’origine 

d’émissions de particules grossières, de l’ordre du micromètre quelques dizaines de micromètres 

(Iijima et al., 2007 ; Thorpe & Harrison, 2008 ; Bukowiecki et al., 2009 ; Pant & Harrison, 2013). 

D’autres activités humaines, par exemple, l’industrie, l’agriculture ou le transport routier, sont 

responsables de l’émission de gaz précurseurs comme SO2, NH3, NOx, menant à la formation des 

aérosols secondaires SO4
2-, NH4

+, NO3
-. Les aérosols secondaires ont des tailles généralement 

comprises entre 0,1 et 1 µm et, dans une moindre mesure, inférieures à 0,1 µm.  

En fonction de leur provenance et des processus impliqués dans leur émission ou leur formation, les 

propriétés intrinsèques des aérosols comme leur taille et leur composition chimique diffèrent. Alors 

que des phénomènes d’abrasion mécanique émettent dans l’atmosphère des aérosols jusqu’à des 

tailles supérieures à plusieurs dizaines de micromètres, les aérosols secondaires et ceux issus de 

processus de combustion libèrent majoritairement des aérosols plus fins de tailles submicroniques. 

Lorsque l’on compile ces informations, le spectre granulométrique des particules atmosphériques 

s’étend donc sur plusieurs ordres de grandeur représentés sur la Figure 0.1, allant du mode de 

nucléation (< 0,01 µm), à ceux d’Aitken (0,01 – 0,1 µm) et d’accumulation (0,1 – 1 µm) jusqu’au mode 

grossier (1 – 100 µm) (Seinfeld & Pandis, 2016).  
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.  

Figure 0.1. Représentation des modes de distribution granulométrique en nombre (figure du haut) et en volume (figure du 

bas) des aérosols atmosphériques. Figure 8.10 extraite de Seinfeld & Pandis (2016).  

 
La Figure 0.2 illustre par exemple la distribution granulométrique ainsi que la forme de divers types 

d’aérosols (sels marins, poussières minérales et suies). On observe que les aérosols peuvent 

présenter plusieurs modes granulométriques comme les sels marins (Figures 0.2 a et b) ou un seul 

mode comme les suies (Figures 0.2 e et f). Ces modes granulométriques diffèrent par leur amplitude 

et leur étendue sur un ordre de grandeur pour les suies (Figures 0.2 e et f) et jusqu’à presque 4 ordres 

de grandeur pour les poussières minérales (Figures 0.2 c et d). Les Figures 0.2 b, d et f illustrent les 

différences de formes et de composition chimique selon le type d’aérosols.  
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Figure 0.2. Distributions granulométriques typiques en nombre et images par microscopie électronique à balayage de sels 

marins (a : Seinfeld & Pandis, 2016 et b : Moretti et al., 2020), de poussières minérales (c : Weinzierl et al., 2009 et d : 
Moretti et al., 2020) et de suies (e : Rose et al., 2006 et d : Moretti et al., 2020).  

 
Le Tableau 0.1 récapitule les caractéristiques de « grandes familles » d’aérosols, en termes 

d’émission, de gamme de taille, de composition, à titre d’illustration et sans vouloir être exhaustif.  

L’étude de leur composition chimique est de ce point de vue un bon indicateur pour déterminer les 

sources de provenance des aérosols atmosphériques. Par exemple, la connaissance de la 

composition chimique élémentaire (Taylor & McLennan, 1985 ; Keene et al., 1986), minéralogique 

(Caquineau et al., 1998 ; Lequy et al., 2018), mais aussi isotopique (Hodell et al., 1990 ; Grousset & 

Biscaye, 2005) des poussières minérales permet de remonter à leur région de provenance en accord 

avec les compositions des sols émetteurs. Une cartographie compilant les rapports interélémentaires 

a été effectuée par Scheuvens et al. (2013) afin d’illustrer les compositions des poussières minérales 

émises par différentes régions sources du nord de l’Afrique. Certains rapports élémentaires servent 

ainsi de traceurs de sources d’aérosols, e.g. Si/Al pour les poussières désertiques, Cl/Na pour les 

embruns marins, mais aussi certains rapports isotopiques 87Sr/86Sr pour les poussières minérales et 

les embruns marins ou bien 13C/14C pour les aérosols de combustions (e.g., Keene et al., 1986 ; 

Hodell et al., 1990 ; Scheuvens et al., 2013). Le rapport entre le carbone organique et le carbone 

élémentaire, étant produit dans des conditions de combustion différentes, peut être utilisé pour 

distinguer par exemple les émissions issues de la combustion d’essences ou bien de la combustion 

de biomasse (e.g., Cooke et al., 1999 ; Bond et al., 2004). Enfin, la présence de certains composés 

spécifique peut également servir pour le traçage de sources d’émissions, comme le levoglucosan 
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pour les feux de biomasse (Bhattarai et al., 2019), ou encore l’ammonium, du fait de la conversion de 

l’ammoniac dans l’atmosphère, pour les émissions d’activités agricoles (Bouwman et al., 1997).  

Le temps de vie des particules dans l’atmosphère est contrôlé par le bilan entre des processus 

« sources » d’émission ou de formation dans l’atmosphère d’une part, et d’autre part des processus 

« puits » entrainant leur disparition de l’atmosphère par transformation chimique et par dépôt. En 

effet, au cours de leur transport dans l’atmosphère, les aérosols peuvent réagir entre eux et avec la 

phase gaz ainsi qu’être déposés par voie sèche ou par voie humide. Le dépôt sec est majoritairement 

contrôlé par des processus de sédimentation, turbulent et gravitationnel (Slinn, 1977 ; Giorgi, 1988). 

Le dépôt humide correspond aux processus physico-chimiques permettant le lessivage des particules 

contenues dans les gouttelettes des nuages précipitant (processus de rainout) ou de celles présentes 

dans la colonne atmosphérique par les précipitations qui atteignent la surface (processus de washout) 

(Facy, 1962 ; Slinn, 1983). Ces puits contrebalancent les émissions d’aérosols à l’échelle globale. 

Les plus grosses particules soumises aux processus de sédimentation sont majoritairement 

déposées en moins de quelques heures, à proximité des zones sources d’où elles sont émises, par 

dépôt sec. Les particules les plus fines, moins sujettes aux processus de sédimentation, sont plus 

soumises au dépôt par voie humide, au cours de leur transport longue distance et de leur 

incorporation ou rencontre avec des systèmes nuageux précipitants (e.g., Jickells et al., 2005). Ainsi, 

les particules se trouvant dans le mode supermicronique ont un temps de vie de l’ordre de quelques 

heures, tandis que les particules plus fines ont un temps de vie de l’ordre de la semaine (Tableau 

0.1).  

Au regard de la localisation des différentes sources d’aérosols et des processus physico-chimique et 

dynamique atmosphériques, la composition de l’atmosphère en aérosols varie spatialement selon la 

région dans laquelle on se trouve et également temporellement. Des régions vont être majoritairement 

influencées par des types spécifiques d’aérosols, e.g. les zones proches ou sous les vents des 

régions désertiques et semi-désertiques qui présentent à certaines périodes de l’année des 

concentrations atmosphériques en poussières minérales très importantes. Les zones urbaines et 

mégapoles sont quant à elles soumises aux émissions d’aérosols d’activités anthropiques (émissions 

locales et/ou transport régional) et sont donc composées d’aérosols primaires de combustion ou du 

trafic automobile, et d’aérosols secondaires inorganiques et organiques. 
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Tableau 0.1. Flux d’émissions (en Tg an-1), sources, taille, temps de vie et principaux éléments chimiques de différentes 
familles d’aérosols (d'après Boucher et al., 2014). (a) Émission de SO2 anthropique, gaz précurseur des sulfates, en 
Tg- S an- 1 ; (b) Émission de SO2 volcanique disponible pour la conversion gaz-particules (Halmer et al., 2002 ; Mather et al., 

2003) ; (c) Formation à partir des composés organiques volatils biogéniques (COVb) ; (d) Émission de COV anthropique, non 
méthanique, gaz précurseurs des aérosols organiques secondaires. 

Type 

d’aérosols 

Flux 

d’émission 

(Tg an-1) 

Sources 
Mode 

granulométrique 

Temps de 

vie 
Composition 

Poussières 
minérales 

1 000 – 4 000 

Naturelle : érosion éolienne 
Anthropique : remise en 
suspension et activité 

industrielles 

Trimodale 
Accumulation, grossier, 

> 10 µm 

1 jour à 
1 semaine 

selon la taille 

Si, Al, Fe, Ca, 
Ti, etc. 

Sels marins 1 400 – 6 800 
Érosion éolienne et 

évaporation 
Accumulation et 

grossier 

1 jour à 
1 semaine 

selon la taille 
Na, Cl, S 

Particules 
biogéniques 

primaires 

50 – 1 000 Écosystèmes terrestres 
Majoritairement 

grossier 

1 jour à 
1 semaine 

selon la taille 
C organique 

Aérosols 
organiques 
primaires 

anthropiques 

6,3 – 15,3 
Combustion d’énergie fossile 

et de biomasse 

 Aitken et accumulation 
Après vieillissement : 

accumulation 
1 semaine C organique 

Carbone suie 3,6 – 6,0 
Combustion d’énergie fossile 

et de biomasse 

À l’émission : < 100 nm 
Après vieillissement : 

accumulation 

1 semaine à 
10 jours 

C élémentaire, 
métaux 

Aérosols de 
combustion 

de biomasse 

29,0 – 85,3 Combustion de biomasse 

À l’émission : 100 – 
400 nm 

Après vieillissement : 
accumulation 

1 semaine 
C, K, Cl, 
métaux 

Sulfates 
43,3 – 77,9 (a) 

3 – 25 (b) 

Primaire : émissions marines 
et volcaniques 

Secondaire : oxydation du SO2 
et d’autres gaz soufrés 

(naturel comme anthropique) 

Primaire : Aitken, 
accumulation, grossier 

Secondaire : 
nucléation, Aitken et 

accumulation 

1 semaine S 

Aérosols 
organiques 
secondaires 

20 – 380 (c) 
98,2 – 157,9 (d) 

Issu de conversion chimique 
de composés organiques 

volatils précurseurs 
(biogéniques comme 

anthropiques). 

Nucléation, Aitken et 
accumulation 

1 semaine C organique 

 

Au cours de leur transport dans l’atmosphère, on peut également observer les modifications subies 

par les aérosols que cela soit au niveau de leur distribution en taille que de leur composition chimique. 

Par exemple, les aérosols désertiques présentent un spectre granulométrique large à leur émission 

(généralement de quelques dixièmes à plusieurs dizaines de micromètres) et sont à ce titre un objet 

d’étude intéressant pour illustrer le « tri granulométrique » opérant au cours de leur transport. L’effet 

de la sédimentation est plus marqué sur les particules les plus grosses, de diamètre supérieur à 

quelques micromètres. Même si certaines études ont pointé la présence des particules minérales de 

plusieurs dizaines voire une centaine de micromètres loin des zones sources (Betzer et al., 1988 ; 

van der Does et al., 2018), les particules submicroniques les plus fines vont être préférentiellement 

transportées dans l’atmosphère sur de longue distance (Schütz, 1980 ; Osada et al., 2014 ; van 

der Does et al., 2016). L’évolution de la distribution granulométrique de poussières minérales au fur 
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et à mesure de l’éloignement des zones sources sahariennes est illustrée sur la Figure 0.3 (Schütz 

et al., 1981). 

 

 

Figure 0.3. Distribution granulométrique en volume de poussières minérales au niveau de la mer pour différentes distances 
du Sahara (Schütz et al., 1981). Les traits pleins correspondent à des mesures in situ tandis que les traits pointillés 

correspondent à des résultats de modèles numériques. 

 
Par ailleurs, les aérosols peuvent se mélanger au cours de leur transport atmosphérique, ils 

interagissent et évoluent. Ils participent par exemple à la chimie multiphasique atmosphérique et 

peuvent servir de noyau de condensation (CCN1) ou de noyau glaçogène (IN2), pour la formation de 

gouttelettes d’eau et de cristaux de glace des nuages. Usher et al. (2003) se sont aussi intéressés 

aux réactions entre poussières minérales et nitrates provoquant la déliquescence du calcium présent 

sur la particule au cours du transport. L’interaction des poussières minérales avec des acides 

organiques et inorganiques au cours de leur transport favoriserait aussi la dissolution de certains 

métaux traces comme l’aluminium, le fer et le manganèse (Spokes et al., 1994 ; Desboeufs et al., 

2001 ; Mackie et al., 2005). Par ailleurs, les caractéristiques physico-chimiques des suies, et 

notamment leur hygroscopicité, peuvent évoluer suite à la coagulation avec d’autres aérosols plus 

                                                
1 Cloud Condensation Nuclei 
2 Ice Nuclei 
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solubles, la condensation de gaz à leur surface, ainsi qu’à d’autres processus photochimiques (e.g., 

Weingartner et al., 1997). En outre, la solubilité des éléments traces métalliques atmosphérique est 

sensible aux conditions de pH (Deguillaume et al., 2005) et peut également être modifiée au cours 

du transport atmosphérique lors de cycles de condensation/évaporation au sein du nuage (Desboeufs 

et al., 2001).  

En modifiant les propriétés des aérosols (granulométrie, capacité à être activées en CCN ou IN, 

réactivité, solubilité …), les processus atmosphériques ont une incidence sur les phases gaz ou 

condensées dans lesquelles on les observe, ainsi que sur les voies de dépôts auxquelles les 

particules atmosphériques sont sujettes.  

 

Impacts des aérosols atmosphériques sur leur environnement 

Au cours de leur cycle atmosphérique, de leur émission à leur dépôt, les aérosols dans leur grande 

diversité interagissent avec leur environnement. Ces interactions ou impacts sont conditionnés par 

leurs propriétés intrinsèques (concentrations, tailles, formes, compositions chimiques). 

En effet, selon leur taille et leur composition, les aérosols absorbent ou diffusent les rayonnements 

solaires ou telluriques et participent ainsi au bilan radiatif terrestre (Tegen & Lacis, 1996 ; Sokolik & 

Toon, 1996 ; Liao & Seinfeld, 1998). Les sulfates, les nitrates, les aérosols organiques secondaires 

et les aérosols organiques primaires provenant des combustibles fossiles et des biocarburants ont 

tendance à diffuser le rayonnement solaire et entrainent un refroidissement de l’atmosphère, 

contrairement au carbone suie qui, en absorbant le rayonnement, la réchauffe. L’effet radiatif des 

autres aérosols d’origine anthropique issus de la combustion de biomasse ou bien des poussières 

minérales est encore incertain  (Huneeus et al., 2011 ; Boucher et al., 2014 ; Di Biagio et al., 2020). 

Les aérosols ont aussi un effet radiatif indirect en servant de noyaux de condensation et de nucléation 

pour la formation des gouttelettes d’eau et des particules de glace des nuages. Une plus grande 

quantité d’aérosols induit une plus grande concentration de gouttelettes. Cela a pour conséquence 

une plus grande diffusion et ainsi une augmentation de la réflectivité des nuages et par la même 

occasion de l’albédo terrestre (Twomey, 1991 ; Ramanathan et al., 2001). Une plus grande 

concentration de gouttelettes aurait aussi pour effet de diminuer les précipitations et ainsi 

d’augmenter la durée de vie du nuage et donc de la couverture nuageuse. Cela d’une part modifie le 

cycle de l’eau et d’autre part contribue à un refroidissement de la surface terrestre (Albrecht, 1989 ; 

Ramanathan et al., 2001). Lorsque l’on compile ces effets, les dernières estimations de l’effet radiatif 

global des aérosols réalisées par le GIEC3 sur la période 1750 – 2014 montrent un forçage radiatif 

                                                
3 Groupe d’experts intergouvernemental sur l’évolution du climat ; IPCC (2021) 
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négatif de - 1,3 ± 0,7 W m-2, réparti entre un effet radiatif direct de - 0,3 ± 0,3 W m-2 et un effet radiatif 

indirect de - 1,0 ± 0,7 W m-2 (Szopa et al., 2021). 

Les aérosols atmosphériques ont également des impacts sanitaires, notamment en contribuant à la 

pollution de l’air. Nous sommes en effet soumis à différentes pollutions en aérosols émis dans 

l’atmosphère par nos activités (e.g., industrie, trafic routier, agriculture, chauffage…). L’impact 

sanitaire des aérosols atmosphériques est avant tout induit par leur taille et leur composition 

chimique. Lors de leur inhalation, les particules les plus grossières PM2,5–10 (2,5 < dp < 10 µm), sont 

fixées au niveau des voies respiratoires extrathoraciques (nez, larynx et pharynx). Les fractions plus 

fines PM1– 2,5 et PM1 entrent plus profondément dans le système respiratoire et se dépose dans les 

voies aériennes inférieures (bronches) et au niveau des alvéoles pulmonaires (Stuart, 1984 ; 

Oberdörster, 2000 ; Oberdörster et al., 2005). Quant aux PM0,1, ces dernières pénètrent dans 

l’organisme via les poumons et peuvent atteindre pratiquement tous les organes (Schraufnagel, 

2020). L’exposition à des PM2.5 est associée à un risque accru de décès prématurés (Pope III et al., 

2002 ; Hoek et al., 2013 ; Sokhi et al., 2022) :  3 millions de décès prématurés à l’échelle mondiale 

(Lelieveld et al., 2015), 307 000 en Europe (EEA4, 2021) et près de 40 000 en France (Santé Publique 

France, 2021). A l’échelle globale, les secteurs responsables de la plus grande mortalité induite par 

la pollution de l’air sont la consommation d’énergie (près de 30 %) et l’agriculture (20 %) (Lelieveld et 

al., 2015). Par ailleurs, le potentiel oxydant est un autre indicateur de l’impact sanitaire des particules 

atmosphériques. Ce dernier mesure la capacité des particules à provoquer un déséquilibre 

antioxydant dans les poumons (González-Flecha, 2004 ; Bates et al., 2019). Des études récentes 

l’ont utilisé afin de hiérarchiser l’impact de différentes sources de particules et de différents 

environnements. Les principaux contributeurs au potentiel oxydant des particules sont les sources 

d’origines anthropiques comme le trafic routier, la combustion de biomasse, mais aussi les poussières 

minérales, dans les milieux urbains comme ruraux (Daellenbach et al., 2020 ; Weber et al., 2021 ; 

Borlaza et al., 2022). 

Les retombées atmosphériques en aérosols peuvent constituer, en fonction de leur composition 

chimique, des apports en polluants et nutriments pour les écosystèmes océaniques et continentaux 

(Likens et al., 1974 ; Martin & Fitzwater, 1988 ; Swap et al., 1992 ; Ranger & Turpault, 1999 ; Fan et 

al., 2006 ; Moore et al., 2006 ; Lequy et al., 2012 ; Wright et al., 2018). De nombreuses recherches 

ont ainsi porté sur les pluies acides liées à la présence dans l’atmosphère de composés gaz comme 

SO2, NOx, HCl, d’aérosols soufrés SO4
2 -, azotés NO3

 -, chlorés Cl- ainsi que des acides organiques. 

Les dépôts acides peuvent conduire à une diminution du pH des sols et de l’eau, et ainsi avoir des 

impacts sur la mobilisation d’espèces cationiques basiques et la perte de nutriments des sols 

(Tomlinson, 2003 ; Akselsson et al., 2007), mais aussi la dégradation de la qualité de l’eau qui peut 

                                                
4 Agence Européenne de l'Environnement 
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devenir toxique pour certains organismes (Evans et al., 1988 ; Monteith et al., 2005 ; Wright et al., 

2018). Le caractère acide des retombées humides peut néanmoins être atténué, voire neutralisé par 

certaines espèces cationiques basiques (Ca2+, Mg2, Na+, K+, NH4
+) (Asman et al., 1982). Les 

retombées atmosphériques représentent aussi des apports de nutriments pour les différents 

écosystèmes via le dépôt d’espèces azotées, phosphorées, cationiques basiques, mais aussi de 

métaux traces (Duce, 1986 ; Bergametti et al., 1992 ; Mahowald et al., 2005 ; Doney et al., 2007 ; 

Lequy et al., 2012 ; Desboeufs, 2022). Par exemple, le transport puis le dépôt de poussières 

minérales ont été montrés comme une source de nutriments pour les écosystèmes forestiers (Swap 

et al., 1992 ; Lequy et al., 2012 ; Yu et al., 2015), mais aussi pour les océans (e.g., Jickells et al., 

2016).  

 

Enjeu actuel 

Pour estimer les impacts des aérosols, le premier enjeu est de quantifier correctement leurs flux 

d’émissions et de dépôts, mais aussi leurs concentrations atmosphériques massiques et leurs 

compositions. La très grande diversité des sources et types d’aérosols et la nature des processus 

physiques, dynamiques et chimiques mis en jeu sur différentes échelles de temps et d’espaces 

rendent cette question particulièrement complexe.  

Les modèles numériques utilisés en sciences de l’atmosphère (modèles chimie-transport, modèles 

climatiques d’échelles locales à globale) s’attellent à la simulation de ces bilans émissions-

concentration-dépôts d’aérosols en chaque point de leurs zones d’études et pour chaque pas de 

temps de calcul. Ces modèles sont construits sur des paramétrisations théoriques ou déduites 

d’observations et qui regroupent l’état actuel de nos connaissances des processus. Dans le cadre du 

projet AeroCom5, des exercices successifs d’intercomparaisons des principaux modèles globaux 

utilisés par la communauté scientifique ont été effectués afin d’évaluer comment ils simulaient le cycle 

des aérosols (Textor et al., 2006 ; Huneeus et al., 2011 ; Myhre et al., 2013 ; Gliß et al., 2021). La 

Figure 0.4 illustre la distribution spatiale des émissions (a et e), du contenu atmosphérique (b et f), 

des dépôts secs (c et g) et des dépôts humides (d et h) médians simulés par les modèles d’AeroCom 

pour l’année 2010 pour deux types d’aérosols, l’un primaire et naturel, les poussières minérales (a, 

b, c), l’autre secondaire et majoritairement anthropique les sulfates (d, e, f). On peut noter des 

distributions régionales contrastées. Ainsi, les contenus atmosphériques les plus importants sont 

simulés à proximité des zones d’émissions à savoir les principales régions désertiques pour les 

poussières minérales ; et les régions les plus industrialisées et peuplées de l’hémisphère nord pour 

les sulfates. Les dépôts secs sont aussi plus importants à proximité et sous le vent de ces régions 

émettrices. Plus on s’éloigne des sources, plus la contribution du dépôt humide au dépôt total (sec + 

                                                
5 AEROsol Comparisons between Observations and Models, https://aerocom-classic.met.no/cgi-bin/surfobs_annualrs.pl 

https://aerocom-classic.met.no/cgi-bin/surfobs_annualrs.pl
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humide) est importante, où précipitations et aérosols atmosphériques piégés dans les nuages sont 

présents de manière concomitante (par exemple dans l’océan Atlantique Nord et Sud pour les 

poussières minérales, et dans l’océan Pacifique au large de l’Asie pour les sulfates).  

 

 

Figure 0.4. Distribution globale annuelle pour l’année 2010 des émissions (a et e), des AOD (b et f), des dépôts secs (c et 

g) et des dépôts humides (d et h) médians pour les poussières minérales (a, b, c) et les sulfates (d, e, f) des modèles de la 
phase III de l’exercice AEROCOM 2019 (Gliß et al., 2021). Les figures et les modèles utilisés peuvent être retrouvés à partir 
de  l’interface web dédiée5. 
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Pour des modèles de l’exercice AeroCom similaires en termes de représentation en tailles de 

poussières minérales, Bergametti & Forêt (2014) ont mis en avant que, même si ces derniers 

prédisent des charges atmosphériques de poussières minérales (AOD6) du même ordre de grandeur 

que les observations, à un facteur 2 près, les flux d’émissions (non montré) et de dépôts (Figure 0.5) 

varient jusqu’à un facteur 4 entre les modèles. Ces différences traduisent un manque de données 

d’émissions et de dépôts permettant de contraindre les simulations numériques (Huneeus et al., 

2011), alors que la charge atmosphérique est bien mieux contrainte grâce aux données de réseaux 

d’observations automatisées (AERONET7, Holben et al., 1998) et aux produits « aérosols » dérivés 

des observations satellitaires (OMI8, Torres et al., 2007 ; MODIS9, Remer et al., 2005 ; IASI10, Cuesta 

et al., 2015…). Les flux d’émission et de dépôt simulés par les modèles atmosphériques peuvent 

apparaitre comme « ajustés » pour représenter correctement les contenus atmosphériques en 

aérosols. La Figure 0.5 met en avant une dispersion encore plus marquée des dépôts humides 

annuels simulés, de presque un facteur 7, lorsque les émissions de poussières, la distribution en taille 

et une hauteur d’injection des aérosols sont contraints pour les différents modèles (Bergametti & 

Forêt, 2014). 

Dès lors, la mise en place d’études dédiées aux dépôts humides des aérosols atmosphériques 

apparait comme nécessaire afin de documenter les processus mis en jeu et de mieux quantifier leur 

flux. Ces études sont un prérequis pour contraindre l’ensemble du cycle atmosphérique des aérosols 

et à terme améliorer nos connaissances de leurs impacts environnementaux. Par ailleurs, le dépôt 

représentant un puits du cycle atmosphérique des aérosols, il intègre des informations sur les 

processus non seulement de dépôts, mais aussi sur les processus ayant lieu en amont lors de 

l’émission ou la formation des aérosols, ou de leur altération durant le transport. 

                                                
6 Aerosol Optical Depth, ou épaisseur optique des aérosols 
7 Aerosol Robotic Network, https://aeronet.gsfc.nasa.gov/  
8 Ozone Monitoring Instrument 
9 Moderate Resolution Imaging Spectrometer  
10 Interféromètre Atmosphérique de Sondage Infrarouge 

https://aeronet.gsfc.nasa.gov/
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Figure 0.5. Dépôts secs et humides de poussières minérales simulés par différents modèles globaux (en Mt an -1). 

L’expérience A montre les simulations effectuées dans les conditions nominales pour chaque modèle. L’expérience B 
montre les résultats des simulations effectuées par les mêmes modèles, mais forcées avec des émissions de poussières, 
une distribution de taille et une hauteur d’injection identiques (d’après la base de données AeroCom). Les flèches et les 
chiffres associés indiquent le rapport entre les valeurs les plus basses et les plus élevées simulées par les modèles pour 
chaque paramètre (Bergametti et Forêt, 2014). 

 
Fil conducteur de mon travail sur les dépôts humides des aérosols atmosphériques 

Dans le cadre de mon travail de thèse, je me suis focalisé sur l’étude des dépôts humides des 

aérosols atmosphériques avec la volonté de les documenter et de les étudier à partir de mesures de 

terrain pour des zones d’intérêt et sur différentes échelles de temps (pluriannuelle à évènementielle). 

Le dépôt humide nécessite la présence concomitante d’aérosols en suspension dans l’atmosphère 

et/ou dans le nuage et de précipitations, sa mesure reste un défi en soi. Grâce à l’observation des 

flux de dépôts humides, de leur variabilité en masse ou en composition chimique, ainsi que des 

conditions météorologiques et des dynamiques atmosphériques qui y étaient associées, mes objectifs 

étaient de m'interroger sur les processus mis en jeu dans les dépôts humides et de retracer 

l’historique de ces dépôts pour différents types d’aérosols et dans différents environnements. Pour 

cela, j’ai décidé de m’appuyer sur des mesures et observations existantes, mais aussi de mettre en 

place de nouvelles approches et développer de nouveaux outils pour me procurer les observations 

ad hoc quand celles-ci n’existaient pas.   

Un premier volet de mon travail de thèse a consisté à étudier les dépôts humides de poussières 

minérales au Sahel sur une échelle de temps pluriannuelle en m’appuyant sur un jeu unique de 

données documentant sur une dizaine d’années le lien entre les dépôts, les concentrations en 

aérosols et des paramètres météorologiques. Le Sahel, où les concentrations en poussières 
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minérales peuvent être extrêmement élevées, est une région d’intérêt majeur pour l’étude de ces 

aérosols d’un point de vue des processus : émissions locales, advection d’aérosol longue distance, 

dépôts, mais aussi en termes de dynamiques atmosphériques. C’est aussi une zone critique pour 

étudier les bilans nutritifs des sols, déplétion vs apports par les retombées atmosphériques, et les 

impacts sanitaires pour les populations vivant en région sahélienne.  

Le second volet, qui a constitué la plus grande partie de mon travail, a porté sur l’étude des dépôts 

humides sur une toute autre échelle de temps, à savoir leur évolution intraévènementielle. J’ai choisi 

de mener cette étude dans un autre environnement, en milieu urbain où différents types d’aérosols 

peuvent être prédominants ou mélangés. Pour cela, j’ai mis en place une stratégie de collecte 

séquentielle afin de documenter l’évolution des flux de dépôts humides et la composition chimique de 

leurs phases particulaire et dissoute au cours d’événements de pluie. Les milieux urbains sont aussi 

des zones où un suivi des aérosols doit être mené de leurs émissions à leurs dépôts, notamment 

pour les problématiques liées au rôle de ces composés sur la qualité de l’air et l’impact sanitaire sur 

les populations. Dans ce type d’environnements, on peut aussi rencontrer des périodes de 

prédominance d’aérosols émis ou transportés, mais aussi des cas de mélange d’aérosols de 

différentes sources anthropiques et naturelles.   

Mon document de thèse est organisé de la manière suivante. Le premier chapitre décrit les processus 

de dépôts humides des aérosols atmosphériques, et illustre la variabilité spatiale et temporelle des 

dépôts. Suite à cet état des connaissances, je présente les points que j’ai identifiés comme étant clés 

et sur lesquels ont portés mes études sur les dépôts humides. Le deuxième chapitre détaille les 

stratégies et approches que j’ai mises en place pour étudier les processus de dépôts humides aux 

échelles pluriannuelle et intraévènementielle. Le troisième chapitre présente ainsi l’étude que j’ai 

conduite sur les dépôts humides de poussières minérales en région sahélienne en lien avec les 

conditions météorologiques qui y sont associées à partir d’une dizaine d’années de mesures. Le 

quatrième chapitre présente la discussion des résultats que j’ai obtenus sur l’étude 

intraévènementielle des dépôts humides en environnement urbain, et sur l’évolution de la composition 

chimique entre phases dissoute et particulaire. Une discussion sur le lessivage et les contributions 

des mécanismes de rainout et de washout dans le dépôt humide y est aussi présentée. Le dernier 

chapitre me permet de rappeler les principales conclusions de mon travail et d’esquisser les 

perspectives d’étude à venir. 
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1. Dépôts humides des aérosols atmosphériques : 

processus et variabilité  
 
 
Le dépôt des aérosols atmosphériques se fait soit par voie sèche lorsqu’il ne pleut pas, soit par voie 

humide par les précipitations. La prédominance d’une de ces voies de dépôt dans une région donnée 

dépend de l’intensité du dépôt sec se produisant en amont du dépôt humide, et/ou de l’occurrence et 

de l’efficacité des précipitations à rabattre les aérosols atmosphériques à la surface. Après avoir 

introduit de manière succincte le dépôt sec, les processus pilotant le dépôt humide ainsi que les 

principaux indicateurs utilisés pour le décrire sont présentés. La variabilité des concentrations 

massiques et des compositions chimiques des dépôts humides est également discutée sur plusieurs 

échelles spatio-temporelles, avec une vision intégrée du cycle atmosphérique des aérosols de leurs 

émissions à leurs dépôts. Ce chapitre me permet donc d’identifier les paramètres déterminants du 

dépôt humide et de préciser mes questionnements scientifiques.  

 

1.1. Processus des dépôts d’aérosols atmosphériques  

1.1.1. Dépôt par voie sèche 

 
Le dépôt des aérosols atmosphériques par voie sèche est régi par trois mécanismes majeurs : la 

diffusion brownienne, la turbulence atmosphérique via l’impaction et l’interception, ainsi que la 

sédimentation des particules (Slinn, 1977 ; Giorgi, 1986 ; Giorgi, 1988 ; Seinfeld & Pandis, 2016). Au 

sein de l’atmosphère, les molécules de gaz soumises à l’agitation thermique mettent en mouvement 

les aérosols très fins, submicroniques (< 1 μm), qui peuvent migrer vers la surface d’un obstacle. Ce 

processus correspond à la diffusion brownienne des aérosols. La vitesse de dépôt par diffusion 

brownienne est inversement proportionnelle à la taille des particules. Le dépôt par diffusion 

brownienne est donc d’autant plus important que les particules ont une petite taille, i.e. celles dont le 

diamètre est de l’ordre ou inférieur au dixième de micron (Slinn, 1977). Dans un écoulement, un 

aérosol peut ne pas suivre les déformations des lignes de courant lors de la présence d’un obstacle, 

si son inertie est trop grande, il s’impactera sur ce dernier. L’influence de l’inertie croît avec le diamètre 

des aérosols, le dépôt par impaction est donc important pour les aérosols supermicroniques (> 1 µm). 

L’interception d’aérosols atmosphériques par un obstacle est liée au rapport des dimensions de la 

particule et de l’obstacle. Tout comme l’impaction, ce processus est dépendant de la taille des 

particules et devient majoritaire pour les particules de taille > 0,1 μm. Une particule en chute libre est 

soumise à différentes forces : la gravité, la poussée d’Archimède et la force de traînée. Lorsqu’il y a 

équilibre entre ces forces, la particule atteint une vitesse dite de sédimentation vséd. La sédimentation 
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est le processus dominant pour les plus gros aérosols (> 5 µm) (Slinn, 1977 ; Giorgi, 1986 ; 

Bergametti & Forêt, 2014). Le dépôt sec dépend ainsi de la taille, mais aussi de la forme, la densité 

ou bien encore la charge électrique des particules, des conditions météorologiques, mais aussi des 

propriétés de surfaces sur lesquelles les particules se déposent (Slinn & Slinn, 1980 ; Giorgi, 1988). 

La paramétrisation du dépôt sec et sa représentation dans les CTM se font généralement par la 

détermination d’une vitesse de dépôt (vdépôt, en m s-1), de sorte que les flux de dépôts secs (Fsec , en 

µg m-2 s-1) soient fonction de la vitesse de dépôt et des concentrations atmosphériques (Cair, en 

µg m-3) (Équation 1.1).  

Fsec = vdépôt∙Cair     Équation 1.1 

La vitesse de dépôt sec des particules est généralement représentée à l’aide d’une résistance (r) qui 

s’oppose au dépôt (Équation 1.2 ; Venkatram & Pleim, 1999).  

vdépôt= 
vséd

(𝟏−𝒆−r∙vséd)
      Équation 1.2 

Dès lors, dépendant au premier ordre de la taille des particules, les processus de dépôts secs 

rabattent préférentiellement les plus grosses particules supérieures à la dizaine de microns, mais 

aussi les plus fines inférieures au dixième de micron. Ceci explique la réduction du spectre 

granulométrique des aérosols autour de quelques micromètres au cours du transport atmosphérique 

et à mesure de l’éloignement des zones sources (Schütz et al., 1981 ; Zhao et al., 2003). Une 

meilleure prise en compte des états de surface pourrait cependant augmenter l'efficacité de la collecte 

par interception, couplée à des modifications de la diffusion brownienne, déplaçant ainsi le minimum 

de vitesse de dépôt des particules d'un diamètre de 2 à 0,1 μm (Emerson et al., 2020). 

 

1.1.2. Dépôt par voie humide 

 
Le dépôt humide correspond à la capture des particules par des hydrométéores qui précipitent et 

atteignent les surfaces continentales et océaniques. Il est composé de deux mécanismes : le 

lessivage ayant lieu dans le nuage, le rainout ou in-cloud scavenging, et le lessivage ayant lieu sous 

le nuage, le washout ou below-cloud scavenging (Facy, 1962). La Figure 1.1 illustre ces deux 

mécanismes. Le rainout correspond au piégeage des particules au cours de la formation et de la 

croissance des gouttelettes des nuages, notamment en tant que noyaux de condensation, entrainant 

leur lessivage depuis l’intérieur du nuage et leur dépôt lorsque les gouttes d’eau les contenant 

précipitent jusqu’à la surface de la Terre (Pruppacher & Klett, 1996). Le washout correspond à la 

capture des particules présentent dans la colonne atmosphérique sous le nuage par les gouttelettes 

lors de leur chute, entrainant le dépôt à la surface de la Terre (Seinfeld & Pandis, 2016).  
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Figure 1.1. Représentation schématique des différents mécanismes intervenant dans le dépôt humide (Staehelin et al., 

1993). 

 
Le rainout fait intervenir principalement les processus de collecte par nucléation et impaction des 

particules avec les gouttelettes formées. Ils dépendent des effets électriques, de la coalescence, de 

la diffusiophorèse, du mouvement brownien et des gradients de vitesse des particules (Lindberg et 

al., 1979). Le washout fait intervenir de nombreux processus de collecte liés à l’impaction inertielle, 

la diffusion brownienne, l’interception ainsi que des effets phorétiques (diffusiophorèse, 

thermophorèse, électrophorèse, etc.) (Slinn, 1977 ; Davenport & Peters, 1978). Le washout et le 

rainout sont l’un et l’autre fortement reliés à la distribution en taille des particules dans l’air et celle 

des gouttelettes d’eau dans le nuage et durant leur chute.  

La Figure 1.2 illustre les processus physiques se produisant lors de la nucléation des particules 

atmosphériques. La nucléation dépend de la capacité des particules à servir de noyaux de 

condensation ou de noyaux glaçogène pour la formation des hydrométéores composant le nuage. 

Pour que l’activation des CCN se fasse, il faut être dans des conditions d’humidité super-saturante, 

i.e. une quantité de vapeur d’eau ambiante au-delà de laquelle une particule se développe 

spontanément pour devenir une gouttelette de nuage (Seinfeld & Pandis, 2016). Une fois formée, leur 

croissance est régie par la condensation et l’évaporation des gouttelettes et par le dépôt et la 

sublimation sur les particules de glace ainsi que par fusion de ces dernières ; les processus de 

collision – coalescence entre les particules, les gouttelettes et les particules de glaces ; et l’éclatement 

des gouttes (Flossmann & Wobrock, 2010). 
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Figure 1.2. Processus physiques intervenant dans le lessivage par nucléation. L’abscisse représente le spectre de taille 

des gouttelettes. L’ordonnée représente la masse de soluté, qui augmente avec la taille de la particule Figure 17.20 extraite 
de Seinfeld & Pandis (2016). 

 
Comme illustré sur la Figure 1.2, une gouttelette peut retourner à son état initial par évaporation et 

ainsi être désactivée. La nucléation incorpore environ 90 % de la masse des aérosols ambiants dans 

les gouttes formant le nuage (Flossmann & Wobrock, 2010), ainsi le lessivage par nucléation 

détermine la composition initiale des gouttelettes composant le nuage. 

Au cours de sa chute, une gouttelette balaye un volume d’air et rentre en collision avec des particules 

se trouvant dans la colonne atmosphérique, les particules sont alors rabattues à la surface par le 

mécanisme de washout piloté par une somme de processus physico-chimiques.  

De manière analogue au dépôt sec, la diffusion brownienne est le résultat du mouvement aléatoire 

des particules à travers les lignes de l’écoulement d’air les menant à percuter les gouttelettes de pluie. 

Ce mécanisme de collecte est majoritaire pour les particules ayant un diamètre dp < 0,1 µm, et 

l’efficacité de collecte s’exprime numériquement comme fonction du nombre de Reynolds des 

gouttelettes (Re) et du nombre de Schmidt de la particule (Sc) (e.g., Greenfield, 1957 ; Slinn, 1983).  

L’impaction inertielle est le résultat de l’inertie trop grande de la particule qui ne lui permet pas de 

suivre les lignes d’écoulement d’air autour de la gouttelette. Tandis que l’air est dévié par le 

déplacement de la gouttelette, la particule continue son mouvement en direction de cette dernière 

provoquant alors sa capture. Dépendant de l’inertie et donc de la densité et de la taille de la particule, 

ce mécanisme de collecte est majoritaire pour les aérosols de diamètre dp > 1 µm (e.g., Greenfield, 
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1957 ; Kerker & Hampl, 1974). L’efficacité de collecte est également fonction de la densité de la 

particule et de son nombre de Stokes (St).  

L’interception se produit lorsqu’une particule est trop grande pour suivre une trajectoire aléatoire, et 

donc insensible au mouvement brownien, mais aussi trop petite pour que son inertie prenne le 

dessus. L’interception a donc lieu lorsqu’une particule suit parfaitement l’écoulement d’air autour de 

la gouttelette, mais lorsque la ligne de flux se trouve à une distance de la gouttelette inférieure ou 

égale au rayon de la particule (dp/2) (Greenfield, 1957 ; Wang et al., 2010). L’efficacité de collecte 

dépend alors du rapport entre la taille de la particule et la taille des gouttelettes. Le processus 

d’interception croît donc avec le diamètre de la particule collectée.  

La collecte des particules par les gouttelettes est minimale pour les particules de diamètres compris 

entre 0,2 – 2 µm. Ce minimum est appelé Greenfield Gap et réside du fait que les particules ont une 

taille trop importante pour que la diffusion brownienne soit efficace, mais une taille trop faible pour 

que les effets de l’interception et de l’impaction inertielle suffisent à leur capture. 

D’autres processus sont également impliqués dans le lessivage des aérosols. La thermophorèse est 

le processus de collecte dû à un gradient thermique qui provoque une migration des particules vers 

les gouttelettes de pluie qui s’évaporent et se subliment (Keng & Orr, 1966 ; Slinn & Hales, 1971). En 

effet, la différence de température induit un déséquilibre dans la quantité de mouvement transmise 

aux particules par les molécules de gaz. L’efficacité de collecte est ainsi dépendante du nombre de 

Prandtl (Pr). La diffusiophorèse est le processus de collecte dû à un gradient de concentration de 

vapeur d’eau qui provoque une migration des particules vers les gouttelettes de précipitation et 

dépend ainsi du nombre de Schmidt de l’eau (Scw) (Andronache, 2004b ; Chate, 2005). 

L’électrophorèse est le processus de collecte dû à la présence de charges sur les particules et les 

gouttelettes de différentes polarités (Wang et al., 1978 ; Sow & Lemaitre, 2016). L’efficacité de 

collecte dépend de la charge des gouttelettes (Qg) et du coefficient de Cunningham (Cu). Enfin, la 

recirculation arrière est le processus de collecte, ayant lieu en aval de la goutte, dû à la création d’un 

courant descendant en raison de la perturbation de l’écoulement du flux d’air lors de la chute de la 

gouttelette d’eau (Quérel et al., 2014 ; Lemaitre et al., 2017). L’efficacité de collecte de ce processus 

dépend du nombre de Reynolds des gouttelettes ainsi que du nombre de Stokes de la particule. 

Les équations permettant de formaliser ces processus ont été réalisées à partir d’approches 

théoriques (Greenfield, 1957 ; Engelmann, 1965 ; Slinn, 1983), mais aussi à l’aide d’observations in 

situ (Davenport & Peters, 1978 ; Laakso et al., 2003 ; Chate & Pranesha, 2004) et au moyen d’études 

en laboratoire (Sparmacher et al., 1993 ; Quérel et al., 2014 ; Lemaitre et al., 2017). Le Tableau 1.1 

récapitule les différents processus physiques intervenant dans la collecte des particules par les 

gouttelettes de pluie ainsi que les paramétrisations existantes.  
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D’après ces paramétrisations, il est important de pouvoir renseigner les informations à la fois sur les 

aérosols et sur les précipitations. Ainsi, pour donner un caractère compréhensif aux mesures de 

lessivage et de dépôt humide, il est nécessaire de pouvoir avoir une information sur les distributions 

granulométriques des gouttes de pluie, des aérosols, mais aussi avec une information sur la vitesse 

de chute des gouttes. 

 
Tableau 1.1. Mécanismes de collecte et paramétrisations. 

Mécanismes et références Paramétrisation 

Diffusion brownienne  

(Slinn, 1983) 

4

ReSc
[1+0,4Re1 2⁄ Sc1 3⁄ +0,16Re1 2⁄ Sc1 3⁄ ] 

Interception 

(Slinn, 1983) 

4
dp

Dg

[
μ

a

μ
w

+(1+2Re1 2⁄ )
dp

Dg

] 

Impaction inertielle 

(Slinn, 1983) 

(
ρ

p

ρ
w

)  1 2⁄ × (
St-St

*

St-St
*
 +

2
3

)  3 2⁄  

Diffusiophorèse 

(Davenport & Peters, 1978) 

4β (2+0,6Re
1

2⁄ Scw

1
3⁄
) (

Ps
0

Ts
-
Pa

0
∙RH
Ta

)

V(Dg)∙Dg

 

Thermophorèse 

(Davenport & Peters, 1978) 

4α (2+0,6Re
1

2⁄ Pr
1

3⁄ ) (Ta-Ts)

V(Dg)∙Dg

 

Collecte électrostatique 

(Davenport & Peters, 1978) 

4360CuQg

V(Dg)Dg
2

 

Recirculation arrière  

(Quérel et al., 2014 ; 

Lemaitre et al., 2017 ; Jones 

et al., 2022) 

Si : 20 ≤ Re ≤ 800 

St
-3,625

Re
1,444

e-0,243 ∙ ln(St)
2 

e0,08144  ∙ ln(St) ∙ ln(Re)

1.37 ×10
10

 

 Sinon :  

0 
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1.2. Efficacité, coefficient et ratio de lessivage 

 
Les processus de dépôts humides sont complexes et dépendent des propriétés des aérosols 

(diamètre, nombre, composition physico-chimique) et des conditions météorologiques (température, 

humidité relative, intensité de précipitations, nombre et taille de gouttes). Ces propriétés restent 

cependant difficiles à mesurer de manière colocalisée. Des approches reposant sur une partie 

seulement des paramètres mesurables ont été suivies pour documenter les phénomènes de 

lessivage des particules atmosphériques par les précipitations. La détermination de l’efficacité de 

lessivage repose ainsi sur la seule variation des concentrations atmosphériques afin de traduire la 

capacité d’un évènement de pluie à lessiver l’atmosphère. Le coefficient de lessivage, quant à lui, 

peut être calculé en prenant en compte des mécanismes de collecte des particules par les gouttes 

d’eau et permet de décrire l’évolution des concentrations atmosphériques en fonction du temps. Enfin, 

le ratio de lessivage est établi à partir du rapport des concentrations massiques ou élémentaires des 

dépôts humides, sur celles des aérosols mesurés dans l’atmosphère. Il s’appuie sur le principe d’un 

transfert de matière de l’atmosphère dans les dépôts humides par les précipitations. Le calcul de ces 

trois indicateurs du dépôt humide et leur caractère intégré ou leur résolution temporelle dépendent 

fortement des données disponibles à la fois sur la composition atmosphérique en aérosols, sur la 

composition des dépôts et sur les caractéristiques des pluies.  

 

1.2.1. Efficacité de lessivage 

 

L’efficacité de lessivage (∆C, %) est un indicateur permettant de quantifier la diminution des 

concentrations atmosphériques en aérosols entre le début et la fin d’une pluie. Il se calcule suivant 

l’Équation 1.3 à partir des concentrations initiales (C0) et après l’évènement de pluie (C
t
) : 

∆C (%) = 
C0-Ct

C0
×100    Équation 1.3 

L’efficacité de lessivage documente ainsi la capacité globale d’un évènement pluvieux à diminuer les 

concentrations atmosphériques. Sans être basé sur des mesures de dépôt qui sont souvent plus 

contraignantes à mettre en œuvre que des mesures directes de concentrations atmosphériques, 

l’efficacité de lessivage est assez simple à estimer. Récemment, de nombreuses études ont étudié la 

variation des efficacités de lessivage pour différentes classes de tailles de particules en fonction du 

niveau initial des concentrations atmosphériques, de la composition chimique des aérosols, mais 

aussi de la typologie, de la durée et de l’intensité des précipitations, de la saison (hiver ou été) et du 

type d’environnement (urbain ou rural) (Kulshrestha et al., 2009 ; Olszowski, 2016 ; Olszowski, 2017 ; 

Lin et al., 2021 ; Oduber et al., 2021). Olszowski (2017) rapporte une augmentation des efficacités de 
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lessivage avec l’intensité de précipitation, avec des valeurs comprises entre 5 % pour les taux de 

précipitations les plus faibles (< 0,5 mm h-1) et 30 % pour des intensités de précipitations modérés 

(2 – 5 mm h-1) dans un environnement urbain de Pologne. Pour des pluies intenses et de courtes 

durées, les efficacités de lessivage sont plus importantes pour les éléments d’origine crustale et 

marine, alors que des pluies de faibles intensités avec des durées plus importantes sont plus efficaces 

pour lessiver des particules plus fines comme les sulfates, nitrates et ammoniums (Kulshrestha et al., 

2009 ; Oduber et al., 2021). Enfin, Lin et al. (2021) montrent que l’efficacité de lessivage augmente 

avec les concentrations atmosphériques et diminuent au-delà d’un seuil de 100 µg m-3. Cette étude 

illustre la grande variabilité des efficacités de lessivage, entre 2,6 et 94 % selon les gammes de tailles 

(PM2,5, PM10) et les intensités de précipitations. Ces études sont illustratives des domaines 

d’utilisation des efficacités de lessivage. 

Lorsque les mesures directes de dépôt manquaient, l’efficacité de lessivage a donc pu être utilisée 

pour discuter dans certaines conditions des processus de dépôt. Il faut cependant garder en tête que 

les variations de concentrations atmosphériques peuvent être dues à d’autres processus que leur 

diminution par les pluies, comme les processus de dispersion (Cugerone et al., 2018). Cet indicateur 

doit donc être interprété avec précaution. 

 

1.2.2. Efficacité de collecte et coefficient de lessivage 

 
Le coefficient de lessivage et l’efficacité de collecte ont été définis afin de décrire le processus de 

lessivage des particules par les gouttelettes précipitantes. De nombreux travaux théoriques ont 

cherché à paramétrer les processus physiques expliquant le lessivage des particules atmosphériques 

(Greenfield, 1957 ; Engelmann, 1965 ; Slinn, 1977). Tous reposent sur la détermination de l’efficacité 

de collecte des particules par les gouttes de pluie au cours de leur chute. 

Lorsqu’une goutte précipite, elle balaye dans sa chute un volume d’air correspondant à un cylindre. 

Soient Dg le diamètre de la goutte et dp le diamètre des particules atmosphériques, il y a collision 

entre la goutte et une particule si le centre de cette dernière se trouve dans un cylindre de diamètre 

Dg+ dp. On peut dès lors définir un « volume de collision » (Vcollision) par unité de temps, Vg étant la 

vitesse de chute de la goutte, Vp(dp) étant la vitesse de chute de la particule de diamètre dp et Δt la 

durée de la chute (Équation 1.4). 

Vcollision=
π 

4
( Dg+ dp)

2
 ∙ (Vg-Vp(dp)) Δt   Équation 1.4 

Néanmoins, lorsque la goutte s'approche des particules, les forces exercées par le champ 

d'écoulement autour de cette dernière ont tendance à éloigner les particules du centre de 

l'écoulement, ce qui a pour effet de modifier leurs trajectoires. Ainsi, toutes les particules se trouvant 
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dans ce cylindre ne sont pas collectées par la gouttelette. La collision est fonction de la taille des 

particules ainsi que de leur distance par rapport à la goutte. On définit alors l’efficacité de collecte 

entre les particules et les gouttelettes E(D
g
,dp) afin de représenter la part de particules de diamètre 

dp contenue dans le volume de collision d’une gouttelette de diamètre Dg qui sont collectées. Une 

valeur de 1 traduit alors que toutes les particules se trouvant dans le volume de collision sont 

capturées par la gouttelette. L’efficacité de collecte E(D
g
,dp) est définie comme étant le ratio de la 

section effective de collision par rapport à la section du cylindre. Plus simplement, il s’agit du ratio 

entre le nombre total de collisions ayant lieu entre les particules et les gouttelettes avec le nombre 

total de particules se trouvant dans une surface correspondant à la section du cylindre.  

La variation du nombre de particules n(dp) par unité de temps due au lessivage des particules de 

diamètre 𝑑𝑝 peut être représenté par l’équation 1.5 :  

∂n(dp)

∂t
 = -Λ(dp)∙n(dp)                             Équation 1.5 

Où le coefficient de lessivage Λ(dp), qui permet de décrire le taux de collecte des particules de 

diamètre dp par une pluie décrite par une distribution de la taille des gouttes de pluie N(Dg), s’exprime 

selon l’Équation 1.6 :  

Λ(dp)= ∫
π

4
Dg

2
Vg(Dg)E(dp,Dg)N(Dg)dDg

∞

0
                         Équation 1.6 

.  
Les travaux de Slinn (1983) sur l’efficacité de collecte prennent en compte les mécanismes 

d’interception, de diffusion brownienne ainsi que d’impaction inertielle, quand d’autres intègrent 

également dans le calcul de l’efficacité de collecte des mécanismes supplémentaires comme les 

effets phorétiques (Slinn & Hales, 1971 ; Davenport & Peters, 1978 ; Andronache, 2004b ; 

Santachiara et al., 2013 ; Sow & Lemaitre, 2016), et la recirculation arrière (Quérel et al., 2013 ; 

Lemaitre et al., 2017 ; Jones et al., 2022). 

L’évolution de l’efficacité de collecte ainsi que le processus dominant en fonction du diamètre des 

particules atmosphériques et des gouttes sont représentés sur la Figure 1.3. Ainsi, selon la taille des 

gouttes, l’impaction inertielle est le mécanisme de collecte le plus efficace pour la fraction grossière 

des particules avec l’interception et la collecte électrostatique, tandis que la diffusion brownienne, la 

thermophorèse et la recirculation arrière prédominent la collecte des particules submicroniques 

(Jones et al., 2022). 
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Figure 1.3. Processus dominant l’efficacité de collecte en fonction du diamètre de l’aérosol (µm) et de la goutte de pluie 

(µm). Rc correspond à la capture arrière, Es à la charge électrique, Df à la diffusiophorèse, Th à est la thermophorèse, Im 
à l'impaction inertielle, In à l'interception et Br à la diffusion brownienne. Les lignes pointillées montrent les contours à 
espacement logarithmique de l'efficacité totale de la collecte. Figure extraite de Jones et al. (2022). 

   
Pour estimer le coefficient de lessivage et l’efficacité de collecte E, il faut donc que l’on soit capable 

de documenter correctement à la fois les propriétés des aérosols et celles des précipitations. 

L’ensemble de ces mesures reste difficile à mettre en place in situ. Des schémas empiriques ou 

simplifiés du coefficient de lessivage ont donc été proposés. À partir de mesures de terrain, Laakso 

et al. (2003) ont déterminé une relation empirique du coefficient de lessivage en fonction de la taille 

des particules et de l’intensité de précipitation. Le coefficient de lessivage a aussi pu être relié 

simplement à l’intensité de précipitation avec une relation puissance de type Λ=a×R
b
 (Okita et al., 

1996 ; Andronache, 2004a ; Xu et al., 2017). 

Wang et al. (2010) ont évalué les différentes façons de représenter les coefficients de lessivage 

théoriques (Mircea et al., 2000 ; Loosmore & Cederwall, 2004 ; Park et al., 2005 ; Andronache et al., 

2006 ; Feng, 2007 ; Croft et al., 2009) et empiriques (Baklanov & Sørensen, 2001 ; Laakso et al., 

2003 ; Henzing et al., 2006) que l’on retrouve dans la littérature et qui sont présentés sur la Figure 1.4. 

Les études de Wang et al. (2010) et de Duhanyan & Roustan (2011) tendent à montrer que les 

différentes représentations de la vitesse de chute des gouttes induisent certes une incertitude, mais 

qui reste faible (inférieur à un facteur 2) au regard des autres incertitudes liées à la représentation de 

la distribution granulométrique des gouttelettes (facteur 3 à 5) et de l’efficacité de collecte (jusqu’à 1 

à 2 ordres de grandeur). Ces différences s’expliquent par l’importance des effets phorétiques et 

électrostatiques qui dominent la capture des particules dans le Greenfield Gap et qui ne sont pas pris 
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en compte dans toutes les paramétrisations existantes (e.g., Davenport & Peters, 1978 ; Wang et al., 

1978 ; Andronache et al., 2006). De récentes études ont également mis en avant l’importance de la 

recirculation arrière dans cette gamme de taille des particules, pouvant accentuer davantage les 

différences observées entre les différentes paramétrisations théoriques (e.g., Quérel et al., 2013 ; 

Lemaitre et al., 2017 ; Jones et al., 2022). 

 

Figure 1.4. Coefficients de lessivage en fonction du diamètre de l'aérosol calculés à partir de dix paramétrages théoriques 

et de deux paramétrisations empiriques et tirées de mesures disponibles pour des intensités de pluie de (a) R = 1 mm h-1, 
(b) R = 5 mm h-1, et (c) R = 10 mm h-1. La paramétrisation de Laakso et al. (2003) n'est valable que pour les particules dont 
le diamètre est compris entre 0,01 et 0,5 μm. Figure extraite de Wang et al. (2010). 

 

1.2.3.  Ratio de lessivage  

 
Le ratio de lessivage, noté ci-après WR, est un paramètre qui intègre, sans distinction des processus, 

l'efficacité relative du lessivage des composés particulaires et des éléments chimiques en considérant 

leur transfert de l’air dans l’eau. Il est défini comme le rapport entre la concentration d'une espèce 

dans l'eau de pluie (µg kg-1) et sa concentration dans l'air (µg kg-1) suivant l’Équation 1.7 

(Chamberlain, 1960) : 
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WR = 
Cpluie 

Cair 
     Équation 1.7 

Bourcier et al. (2012) ont proposé de déterminer WR en considérant dans le calcul le volume d’eau 

précipité (Vtot, en mm) et la hauteur de la couche limite (HCL, en m) estimant cette dernière égale à la 

hauteur de la base du nuage (Équation 1.8) :  

WR = 
Vtot

HCL
∙

Cpluie 

Cair 
    Équation 1.8 

WR peut également être utilisé pour estimer les flux de dépôt humide (Fh, µg m-2 j-1) en connaissant 

les concentrations dans l’air et les taux de précipitation (P, mm j-1) (Gatz, 1974 ; Krey & Toonkel, 

1974 ; Duce et al., 1991 ; Cheng et al., 2021) (Équation 1.9) : 

Fh = WR ×P×Cair     Équation 1.9 

WR a été régulièrement utilisé pour caractériser les dépôts humides par les précipitations pour 

différents types d’aérosols particulaires et composés chimiques rencontrés dans différents 

environnements atmosphériques (Jaffrezo et al., 1990 ; Duce et al., 1991; Ducret & Cachier, 1992 ; 

Guerzoni et al., 1995 ; Encinas et al., 2004 ; Cerqueira et al., 2010, Marticorena et al., 2017).  

Par exemple, Duce et al. (1991) ont utilisé des WR, des concentrations atmosphériques mesurées 

ainsi que des taux de précipitation estimés pour quantifier le dépôt de poussières minérales en 

régions océaniques. La compilation des WR pour les poussières minérales montre une grande 

amplitude de leurs valeurs, généralement entre 200 et 2000 (Duce et al., 1991 ; Marticorena et al., 

2017), avec des écarts pouvant être supérieurs à proximité des zones d’émissions où les 

concentrations atmosphériques en poussières minérales varient sur plusieurs ordres de grandeur 

(Marticorena et al., 2017).  

Les WR ont aussi été documentés pour les espèces ioniques présentes dans les précipitations, 

notamment pour les nitrates, sulfates et chlorures dans différents environnements urbains (Gatz, 

1974 ; Jaffrezo et al., 1990 ; Encinas et al., 2004 ; Lin et al., 2021), ruraux (Pratt & Krupa, 1985 ; 

Encinas & Casado, 1999 ; Shrestha et al., 2002 ; Cheng & Zhang, 2017), marins (Savoie et al., 1987 ; 

Guerzoni et al., 1995 ; Granat et al., 2002 ; He & Balasubramanian, 2009). Certaines études ont 

documenté des WR pour les espèces élémentaires, notamment l’aluminium, le fer et le zinc dans des 

environnements urbains (Huff, 1973 ; Jaffrezo & Colin, 1988 ; Sakata et al., 2008), ruraux (Peirson et 

al., 1973 ; Gatz, 1974 ; Lindberg, 1982 ; Chan et al., 1986 ; Dasch & Wolff, 1989 ; Hewitt & Rashed, 

1991) et marins (Buat-Ménard & Duce, 1986 ; Arimoto et al., 1987 ; Wolff et al., 1987 ; Kane et al., 

1994 ; Sakata et al., 2008). Néanmoins, il existe encore assez peu de données de WR élémentaires 

en raison du manque de mesures colocalisées de la composition élémentaire des précipitations et 

des aérosols (Cheng et al., 2021). 
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La Figure 1.5 représente une compilation des WR issus de la littérature et déterminés pour des 

espèces ioniques et élémentaires. Les valeurs de WR des différentes espèces varient sur plusieurs 

ordres de grandeur, avec des valeurs pour des espèces élémentaires comme l’aluminium, le zinc, le 

manganèse et le fer comprises entre 100 et 1 000, et des valeurs pour les espèces ioniques majeures 

allant de plusieurs centaines à plusieurs milliers. 

 

Figure 1.5. Compilation de ratios de lessivage (WR) d’espèces ioniques et élémentaires issu de la littérature. La médiane, 

les 25e à 75e percentiles (boîte) et les 10e à 90e percentiles sont représentés. Voir la liste des études en Annexe A. 

 
Pour les mêmes évènements de dépôts humides, la dispersion des WR entre espèces est expliquée 

au premier ordre par les caractéristiques des particules comme leur diamètre et leur solubilité (Gatz, 

1974 ; Jaffrezo & Colin, 1988 ; Kane et al., 1994 ; Tuncel & Ungör, 1996 ; Samara & Tsitouridou, 

2000 ; Cheng et al., 2021), mais aussi à une contribution de la phase gazeuse qui varie selon les 

espèces (Casado et al., 1996 ; Kasper-Giebl et al., 1999 ; Cheng & Zhang, 2017 ; Lin et al., 2021).  

La Figure 1.6 illustre la dépendance du WR avec le diamètre médian de la masse des aérosols 

observée par Jaffrezo & Colin (1988) lors de prélèvements réalisés à Paris. Ces derniers reportent 

des ratios de lessivage diminuant avec la taille des aérosols sur la gamme 2 à 5 µm. Cette 

dépendance en taille a également été observée par Cheng et al. (2021) qui ont effectué une revue 

de la littérature concernant les ratios de lessivage des espèces élémentaires. Ces derniers ont 

déterminé que les éléments se trouvant majoritairement dans la fraction fine des particules (PM2.5) 

comme le cadmium et le plomb présentent des WR médians plus faibles d’un facteur 3 que les 

éléments se trouvant majoritairement dans la fraction grossière (PM2,5–10) comme le calcium, le 
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magnésium, l’aluminium et le sodium. Les auteurs ont néanmoins trouvé des exceptions avec les 

valeurs de WR du fer et du silicium qui, bien que majoritairement dans la fraction grossière, comporte 

des ratios de lessivage du même ordre de grandeur que les éléments se trouvant dans la fraction 

fine.  

 

Figure 1.6. Évolution des ratios de lessivage (W) avec le diamètre médian de la masse des aérosols (MMD). Figure extraite 

de Jaffrezo & Colin (1988). 

 
L’une des explications repose sur le fait qu’en plus de la taille des aérosols, leur solubilité est 

également à prendre en compte. Selon Jaffrezo & Colin (1988), les espèces insolubles sont 

principalement sujettes au mécanisme de washout alors que les espèces solubles sont également 

soumises au mécanisme de rainout par des processus de nucléation au cours de leur transport. Ceci 

permet en partie d’expliquer les valeurs plus importantes obtenues pour les espèces majoritairement 

solubles (Cl, Zn, S) en comparaison avec les espèces élémentaires (Fe, Al, Si) qui ne sont pas ou 

peu soluble et donc pas sujettes aux mêmes mécanismes de lessivage (e.g., Jaffrezo & Colin, 1988). 

Enfin, un autre paramètre à prendre en compte pour comprendre la différence des ratios de lessivage 

entre les composés est la contribution de la phase gazeuse dans le dépôt humide. En effet, le dioxyde 

de soufre, l’ammoniac, l’acide chlorhydrique ainsi que les oxydes d’azotes (NOx et HNO3) peuvent 

être également lessivés et contribuer à une part non négligeable des concentrations de sulfates (30 

à 37 %), ammonium (15 à 52 %), chlorure (jusqu’à 95 %) et nitrates (30 à 96 %) dans les 

précipitations (e.g., Casado et al., 1996 ; Kasper-Giebl et al., 1999 ; Cheng & Zhang, 2017 ; Lin et al., 

2021).  
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Les différences observées pour un même composé s’expliquent par des différences de 

concentrations atmosphériques, de distribution granulométrique des aérosols, des facteurs 

météorologiques comme la vitesse du vent, l’intensité et le cumul de précipitation, la taille des gouttes, 

la provenance de la masse d’air, ainsi qu’à une contribution de la phase gazeuse qui varient selon la 

région et la saison étudiée (Jaffrezo et al., 1990 ; Kasper-Giebl et al., 1999 ; Granat et al., 2002 ; 

Kulshrestha et al., 2009 ; Cheng & Zhang, 2017 ; Lin et al., 2021).  

L’utilisation des ratios de lessivages requiert de nombreuses hypothèses (Slinn, 1983). Le lessivage 

est un processus qui dépend de la taille des gouttelettes et des particules alors que le calcul du ratio 

de lessivage est calculé en utilisant une concentration atmosphérique intégrée, souvent PM2,5, PM10 

ou TSP ainsi qu’un flux de dépôt et d’un volume de précipitation, sans distinction de taille des 

gouttelettes. Néanmoins, il semble y avoir une constance dans les valeurs reportées pour des 

composés présents dans des particules de tailles similaires (Duce et al., 1991 ; Cheng et al., 2021). 

Bien que certaines études utilisent des mesures de concentrations atmosphériques au niveau des 

nuages (Davis et al., 1991 ; Bourcier et al., 2012), la majeure partie des études portant sur les WR 

utilisent des concentrations mesurées en surface en supposant l’homogénéité de la colonne sous le 

nuage. Enfin, le calcul de WR est intégré sur la durée de l’évènement, et ne prend donc pas en 

compte les variations temporelles successives des concentrations atmosphériques en raison du 

lessivage de la colonne atmosphérique ni d’une évolution des intensités de précipitations pouvant 

avoir lieu durant un évènement. Afin que le WR soit le plus représentatif possible du lessivage, il 

convient d’utiliser pour son calcul une concentration représentative de la masse d’air traversée par 

les gouttelettes de pluie sous le nuage.  

Malgré ces limites, les calculs de WR sont toujours largement utilisés dans le but d’une part, d’avoir 

un aperçu de l’efficacité relative des processus de lessivage des particules et d’autre part de pouvoir, 

dans une certaine mesure, estimer des flux de dépôts humides (e.g., Budhavant et al., 2020 ; Lin et 

al., 2021 ; Cheng et al., 2021).  
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1.3. Variabilité des flux de dépôts humides et de leurs 

compositions  

 

Les dépôts humides d’aérosols atmosphériques n’ont lieu que lorsqu’il y a la présence simultanée 

d’aérosols atmosphériques et de pluies précipitantes jusqu’à la surface terrestre. C’est donc un 

phénomène sporadique variable dans l’espace et le temps. Une part de cette variabilité est pilotée 

par les processus d’émission et de formation des aérosols, et de leur dispersion et transport dans 

l’atmosphère, intervenants en amont du dépôt. L’autre est pilotée par les conditions permettant aux 

nuages de précipiter. Une vision intégrée de la variabilité spatiale et temporelle des aérosols au cours 

de leur cycle atmosphérique est nécessaire pour comprendre les variations de concentrations 

massiques et de compositions des dépôts humides. 

 

1.3.1. Variations des émissions et concentrations atmosphériques en aérosols 

 
La variabilité spatiale et temporelle des teneurs atmosphériques en aérosols a été documentée à 

partir de mesures in situ des concentrations de surface (e.g., Marticorena et al., 2010 ; Tørseth et al., 

2012), de mesures photométriques d’épaisseur optique, qui est un proxy de la charge en aérosol 

intégrée sur la colonne atmosphérique, notamment par le réseau de mesures AERONET (Holben et 

al., 1998), ainsi qu’à partir de produits aérosols dérivés des observations satellitaires par exemple à 

partir du spectromètre MODIS (Ichoku et al., 2004 ; Remer et al., 2005), du radiomètre MSG-SEVIRI11 

(Schepanski et al., 2007 ; Carrer et al., 2010), de l’interféromètre IASI (Klüser et al., 2012 ; Cuesta et 

al., 2015) ou bien du lidar CALIOP12 (Winker et al., 2009). Ces informations permettent d’avoir un 

suivi aussi bien résolu en temps que sur la distribution horizontale et verticale des aérosols, ces 

derniers se trouvant principalement dans les 1 à 2 premiers kilomètres d’altitude. 

Des variabilités sur différentes échelles de temps, journalières, saisonnières et interannuelles ont été 

documentées par exemple pour les poussières minérales. 

Les évènements de poussières sont des phénomènes à seuil pulsé et sporadique et les 

concentrations atmosphériques de PM10 qui y sont associées peuvent augmenter de plus de deux 

ordres de grandeur (jusqu’à 14 000 µg m-3) en l’espace de 10 min seulement en région sahélienne à 

proximité des zones d’émission (Marticorena et al., 2010). De telles variations de concentration sont 

                                                
11 Meteosat Second Generation - Spinning Enhanced Visible and InfraRed Imager 
12 Cloud-Aerosol Lidar with Orthogonal Polarization ; lidar = Light Detection And Ranging 
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fréquemment observées dans les régions sources lors du passage de systèmes convectifs 

mésoéchelles (MCS13) (e.g., Takemi, 1999 ; Bergametti et al., 2022).  

Comme l’illustrent les Figure 1.7 a et b, les poussières minérales nord-africaines peuvent ensuite être 

transportées dans l’atmosphère sur de longues distances. Ainsi, il est fréquent que des poussières 

minérales soient transportées en Europe occidentale, notamment en Espagne et en France (Figure 

1.7 b ; Pey et al., 2013 ; Salvador et al., 2014), mais aussi à travers l’océan Atlantique jusqu’en 

Amérique (Figure 1.7 a ; Ben-Ami et al., 2010 ; Prospero et al., 2014) entrainant des gradients de 

concentrations locaux à régionaux très marqués.  

 

 

Figure 1.7. (a) Panaches de poussières minérales en provenance de l’Afrique au-dessus de l’océan atlantique (5 juin 2022) ; 

(b) Panache de poussières minérales en provenance du nord de l’Afrique qui a traversé la Méditerranée jusqu’en Europe 
occidentale (15 mars 2022). Les images ont été acquises à l’aide du radiomètre imageur dans l’infrarouge visible (VIIRS14) 
à bord de l’engin spatial NOAA-20. Images de NASA’s Earth Observatory. 

 
À ce caractère sporadique des évènements de poussières se superposent des variabilités 

saisonnière et interannuelle. À partir de mesures horaires faites sur 3 sites sahéliens situés au Niger 

au Mali et au Sénégal pendant plusieurs années, Marticorena et al. (2010) et Kaly et al. (2015) ont 

documenté le cycle saisonnier des concentrations mensuelles de poussières minérales variant sur 

un ordre de grandeur, de 11 – 32 µg m-3 à 144 – 205 µg m-3 (Figure 1.8). Le maximum est observé 

durant la saison sèche (novembre à avril) et le début de la saison humide (mai – octobre) en raison 

d’un transport de poussières sahariennes et de systèmes convectifs de mésoéchelles responsables 

de soulèvements de poussières minérales très intenses (Williams et al., 2009) ; et un minimum durant 

la saison humide en raison d’un lessivage des particules atmosphériques d’une part (Marticorena et 

al., 2010 ; Kaly et al., 2015) et d’autre part par l’inhibition de l’érosion locale par les précipitations et 

l’apparition de la végétation (Bergametti et al., 2020).  

                                                
13 Mesoscale Convective System 
14 Visible Infrared Imaging Radiometer Suite 
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Figure 1.8. Concentrations moyennes journalières (cercle noir), médianes (cercle ouvert) et moyennes glissantes sur 

30 jours de la moyenne journalière (ligne grise) à Banizoumbou (Niger) entre janvier 2006 et décembre 2008. Figure extraite 
de Marticorena et al. (2010). L’axe des ordonnées est en échelle logarithmique. 

 
Une forte variabilité temporelle et spatiale des concentrations atmosphériques en aérosols 

anthropiques est également observée. Les périodes de fortes activités anthropiques au cours de la 

journée et de la semaine influencent les concentrations atmosphériques (Kondo et al., 2006 ; 

von Bismarck-Osten et al., 2013 ; Favez et al., 2021). La Figure 1.9 illustre le cycle diurne des 

concentrations de carbone élémentaire avec des maxima correspondant au pic de densité du trafic 

routier attribué aux trajets domicile – travail (le matin vers 8 h et en début de soirée vers 18 – 19 h), 

et une baisse générale des concentrations de carbone élémentaire dû à la combustion d’énergie 

fossile (eBCff) lors des jours de repos (samedi et dimanche).  

 

 
 

Figure 1.9. Variations diurnes hebdomadaires moyennes des concentrations de carbone élémentaire issu de la combustion 

de biomasse (eBCwb) et de la combustion d’énergie fossile (eBCff) à la station de fond urbaine de Poitiers pendant la saison 
hivernale (2017-2018). Figure extraite de Favez et al. (2021). 
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Par ailleurs, on observe fréquemment des épisodes de pollutions en France au printemps, à l’échelle 

régionale, voire nationale, qui dépendent des conditions météorologiques et du type d’émissions 

(LCSQA, 2016). Cet épisode printanier typique de pollution aux particules s’explique par les fortes 

concentrations en aérosols secondaires comme les nitrates et sulfates d’ammonium. Ceci est lié 

d’une part à l’augmentation des émissions d’ammoniac issu de l’agriculture à cette période de l’année 

et d’autre part aux émissions de NOx de l’industrie et du trafic routier (Favez et al., 2021 ; Airparif, 

2021).  

La Figure 1.10 présente les concentrations massiques en aérosols (ammonium, sulfates, nitrates, 

OC, EC, poussières minérales et sels marins) dans les PM10 mesurées sur des sites ruraux et urbains 

dans plusieurs régions continentales du monde. Les aérosols atmosphériques ont des distributions 

spatiales et temporelles très hétérogènes, qui s’expliquent en premier lieu par leurs différentes 

sources spécifiques et leurs processus d’émissions et de formations, mais aussi par les différents 

mécanismes de dispersion au cours de leur transport atmosphérique et dépôts (Figure 1.10). On peut 

observer que les concentrations massiques, mais aussi les compositions chimiques des aérosols 

diffèrent spatialement. On retrouve ainsi des concentrations en aérosols pouvant varier sur trois 

ordres de grandeur (de moins de quelques dixièmes de µg m-3 à plusieurs dizaines de µg m-3) et 

spécifiques d’une région à l’autre selon la présence de sources d’émissions (activités anthropiques 

qui y ont lieu, émissions naturelles qui s’y produisent). En effet, les poussières minérales présentent 

des concentrations élevées dans les régions situées proches et sous le vent des principaux déserts 

du monde (Afrique et Asie) tandis que les sels marins sont majoritaires dans les régions marines 

(Océan Atlantique nord et océan Indien). Néanmoins, la présence d’autres sources d’émissions, 

comme l’industrie, explique la plus grande diversité d’aérosols mesurés en Asie en comparaison avec 

l’Afrique. On observe des contributions relatives en EC et sulfates plus importantes dans les régions 

anthropisées (Europe, Amérique du Nord, Asie…). 
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Figure 1.10. Concentrations massiques (représentées par des boxplots et exprimées en μg m-3) de sept composants 

majeurs des aérosols pour les particules de diamètre inférieur à 10 μm, pour différentes régions et provenant de divers sites 
ruraux et urbains disposant d’au moins une année entière de données. La médiane, les 25e à 75e percentiles (boîte) et les 
10e à 90e percentiles sont représentés. La densité des sites utilisés dans cette étude varie pour chaque zone. Les données 
de l’Atlantique Nord et de l’océan Indien correspondent à des mesures provenant de sites uniques (Mace Head et l’île 
Amsterdam, respectivement). Par souci de cohérence, la masse de l’aérosol organique a été convertie en celle du carbone 
organique (OC) (facteur de conversion fourni dans chaque étude). Figure extraite du 5e rapport du GIEC (Figure 7.13, 
Boucher et al., 2014). La liste des références est présentée dans Boucher et al. (2014).15 

                                                
15 (1) l’Amérique du Sud (Artaxo et al., 1998 ; Morales et al., 1998 ; Artaxo et al., 2002 ; Celis et al., 2004 ; Bourotte et al., 2007 ; Fuzzi et al., 2007 ; Mariani & 

Mello, 2007 ; de Souza et al., 2010 ; Martin et al., 2010a ; Gioda et al., 2011) ; (2) l’Amérique du Nord avec les États-Unis urbains (Chow et al., 1993 ; Kim et 
al., 2000 ; Ito et al., 2004 ; Malm & Schichtel, 2004 ; Sawant et al., 2004 ; Liu et al., 2005) ; et les États-Unis ruraux (Chow et al., 1993 ; Malm et al., 1994 ; 
Malm & Schichtel, 2004 ; Liu et al., 2005) ; (3) l’Europe avec l’Europe urbaine (Lenschow et al., 2001 ; Querol et al., 2001, 2004, 2006, 2008 ; Roosli et al., 
2001 ; Rodriguez et al., 2002, 2004 ; Putaud et al., 2004 ; Hueglin et al., 2005 ; Lonati et al., 2005 ; Viana et al., 2006, 2007 ; Perez et al., 2008 ; Yin et Harrison, 
2008 ; Lodhi et al., 2009) ; et l’Europe rurale (Gullu et al., 2000 ; Querol et al., 2001, 2004, 2009 ; Rodriguez et al., 2002 ; Putaud et al., 2004 ; Puxbaum et al., 
2004; Rodrıguez et al., 2004 ; Hueglin et al., 2005 ; Kocak et al., 2007 ; Salvador et al., 2007 ; Yttri, 2007 ; Viana et al., 2008 ; Yin & Harrison, 2008; Theodosi 
et al., 2010) ; (4) Océanie urbaine (Chan et al., 1997 ; Maenhaut et al., 2000 ; Wang & Shooter, 2001 ; Wang et al., 2005a ; Radhi et al., 2010) ; (5) l’océan 
Atlantique Nord marin (Rinaldi et al., 2009 ; Ovadnevaite et al., 2011) ; (6) l’océan Indien marin (Sciare et al., 2009 ; Rinaldi et al., 2011) ; (7) l’Afrique avec 
l’Afrique urbaine (Favez et al., 2008 ; Mkoma, 2008 ; Mkoma et al., 2009a) ; et l’Afrique rurale (Maenhaut et al., 1996 ; Nyanganyura et al., 2007 ; Mkoma, 
2008, 2009 a, 2009 b ; Weinstein et al., 2010) ; (8) l’Asie avec la haute Asie, avec une altitude supérieure à 1680 m (Shresth et al., 2000 ; Zhang et al., 2001, 
2008, 2012 b ; Carrico et al., 2003 ; Rastogi & Sarin, 2005 ; Ming et al., 2007a ; Rengarajan et al., 2007 ; Qu et al., 2008 ; Decesari et al., 2010 ; Ram et al., 
2010) ; les zones urbaines de l’Asie du Sud-Est et de l’Est (Lee & Kang, 2001 ; Oanh et al., 2006 ; Kim et al., 2007 ; Han et al., 2008 ; Khan et al., 2010) ; les 
zones urbaines de l’Asie du Sud (Rastogi & Sarin, 2005 ; Kumar et al., 2007 ; Lodhi et al., 2009 ; Chakraborty & Gupta, 2010 ; Khare & Baruah, 2010 ; Raman 
et al., 2010 ; Safai et al., 2010 ; Sahu et al., 2011) ; Chine urbaine (Cheng et al., 2000 ; Yao et al., 2002 ; Zhang et al., 2002 ; Wang et al., 2003, 2005 b, 2006 
; Ye et al., 2003 ; Xiao & Liu, 2004 ; Hagler et al., 2006 ; Oanh et al., 2006 ; Zhang et al., 2011, 2012 b) ; et la Chine rurale (Hu et al., 2002 ; Zhang et al., 2002 
; Hagler et al., 2006 ; Zhang et al., 2012b).  
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1.3.2. Variabilité des dépôts humides en masse et en composition 

 
Le dépôt intervenant en fin de cycle atmosphérique des aérosols, il présente une variabilité contrôlée 

par un ensemble de processus. La variabilité spatiale et temporelle des dépôts est ici illustrée avec 

l’exemple des poussières minérales dans un premier temps puis dans un second temps, la variabilité 

de la forme dissoute et particulaire des composés chimiques présents dans les retombées humides. 

 

Variabilité des flux de dépôts : Focus sur les poussières minérales  

L’étude spécifique du dépôt des poussières minérales est intéressante en raison de leur large spectre 

granulométrique et leur faible réactivité. Plusieurs réseaux ont été mis en place pour surveiller la 

distribution spatiale et l’évolution temporelle des dépôts de poussières minérales lors de campagnes 

de mesures sur le terrain ou sur plusieurs années (Prospero et al., 1987 ; Ta et al., 2004 ; Ternon et 

al., 2010 ; Osada et al., 2014 ; Vincent et al., 2016 ; Marticorena et al., 2017).  

Ta et al. (2004) et Marticorena et al. (2017) ont étudié la variabilité spatiale et temporelle des flux de 

dépôts de poussières minérales à partir de jeux de données pluriannuelles, respectivement sur 

50 sites urbains chinois dans la province du Gansu (1986 – 2000) et sur 3 sites situés au Sahel, au 

Niger, au Mali et au Sénégal (2006 – 2012). Ta et al. (2004) présentent des flux de dépôts totaux (sec 

+ humide) maximums au printemps, où les vents et le nombre d’évènements de transport de 

poussières minérales sont à leur maximum, et un minimum à l’automne en raison de faibles vitesses 

de vents et du nombre d’évènements de poussières limité. Les auteurs ont également montré un 

gradient décroissant du nord vers le sud des flux de dépôts (181 à 499 g m-2 an-1), cohérent avec la 

distance des zones sources (les déserts de Taklimakan, de Badanjilin et de Tenggeli) et le nombre 

d’évènements de poussières, mais anticorrélés à la quantité de précipitation (compris entre 100 et 

500 mm an-1). Les évènements de poussières et les précipitations ne se produisant pas 

simultanément dans cette région, le dépôt de poussières minérales est dû majoritairement au dépôt 

sec. A partir de mesures de dépôts totaux (sec + humide), mais aussi humides, Marticorena et al. 

(2017) ont montré la forte variabilité saisonnière des dépôts avec un maximum au printemps et un 

minimum en hiver. La contribution annuelle des dépôts humides au dépôt total varie entre 8 et 67 % 

selon les sites. Les flux de dépôts dans cette région ne sont pas systématiquement corrélés à la 

quantité de précipitation, mais dépendent de la concomitance d’aérosols dans l’atmosphère avec les 

précipitations. Ainsi, la Figure 1.11 extraite de leur étude, indique que les flux de dépôt humides sont 

la principale source de variabilité des dépôts totaux aussi bien à l’échelle saisonnière qu’à l’échelle 

interannuelle. Marticorena et al. (2017) ont également montré l’existence d’un gradient décroissant 

d’est en ouest du flux de dépôt (92 à 133 g m-2 an-1) qui est cohérent avec le gradient de 

concentrations observées des PM10 (105 à 157 µg m-3).  
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Figure 1.11. Flux mensuels de dépôts totaux (noir) et humides (gris) de 2006 à 2012 à Cinzana (Mali). Figure extraite de 

Marticorena et al. (2017). 

 
La variabilité spatiale et temporelle des dépôts de poussières minérales au Japon a été étudiée par 

Osada et al. (2014) à partir de plus de 2 années de mesures continues (oct. 2008 – déc. 2010) sur 

6 sites couvrant le Japon du nord-est au sud-ouest. Les auteurs ont également observé que les flux 

de dépôt suivent un cycle saisonnier corrélé aux variations observées de la fréquence d’évènement 

de poussières minérales au Japon (appelé « Kosa ») avec un maximum au printemps et un minimum 

en été. Ils ont aussi montré l’existence d’un gradient décroissant d’ouest en est du flux de dépôt total 

(3,65 à 12,6 g m-2 an-1) et humide (1,65 à 9,64 g m-2 an-1). En revanche, les auteurs ont observé une 

diminution de la taille des aérosols avec l’augmentation de la distance à la zone source d’une part, et 

d’autre part que la contribution des dépôts humides au dépôt total suit le même gradient, représentant 

45 à 77 % du dépôt total selon les sites. Ce gradient s’explique par la distance des zones sources de 

poussières minérales et le dépôt progressif des plus grosses particules le long du transport par voie 

sèche ; l’emplacement relatif par rapport aux principales zones de transport ainsi que par la 

concomitance des évènements pluvieux avec les évènements de poussières minérales au cours de 

leur transport sur le territoire Japonais.  

La variabilité spatiale des dépôts a également été observée dans le nord de l’océan Atlantique le long 

du transect reliant la côte ouest de l’Afrique aux Caraïbes, à partir de pièges à sédiments marins (van 

der Does et al., 2016 ; van der Does et al., 2020). Ces derniers ont montré l’existence d’un cycle 

saisonnier des dépôts avec un maximum à l’été et l’automne et un minimum pendant l’hiver et le 

printemps, les flux de dépôts étant contrôlés majoritairement par les dépôts humides qui se produisent 

durant l’été.   

Le dépôt de particules minérales dans le bassin méditerranéen a été étudié régulièrement avec la 

mise en place de réseaux et campagnes de mesures s’intéressant au dépôt massique et à la 

composition chimique des précipitations (Bergametti et al., 1989 ; Avila et al., 1997 ; Ternon et al., 

2010 ; Guieu et al., 2010 ; Vincent et al., 2016 ; Desboeufs et al., 2018). Les flux de dépôt sont 
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spatialement hétérogènes et suivent généralement des gradients d’intensités qui diminuent à mesure 

que l’on s’éloigne des sources d’émissions : de 60 g m-2 an-1 en Tunisie à 0,9 g m-2 an-1 au sud de la 

France (Vincent, 2016 ; Vincent et al., 2016), de 25 g m-2 an-1 en Algérie jusqu’à 0,6 g m-2 an-1 au nord-

est de la France (Lequy et al., 2018). A titre d’illustration de la variabilité temporelle des dépôts 

humides, Bergametti et al. (1989) ont montré qu’un seul évènement de précipitation pouvait être 

responsable de 30 % du flux de dépôt total annuel de poussières. Avila et al. (1997) ont observé une 

forte variabilité interannuelle des dépôts humides de poussières minérales dans les pluies, qui 

représentent entre 25 à 45 % des retombées annuelles d’espèces dissoutes sur le site d’étude.  

La Figure 1.12 est une compilation de données de mesures de dépôts de poussières minérales 

présentées ci-dessus ainsi que d’autres études issues de la littérature à titre illustratif de la variabilité 

spatiale des retombées atmosphériques. L’étude des mesures de dépôts humides et totaux effectués 

dans différentes régions permet d’identifier les facteurs contrôlant leur variation spatio-temporelle. 

 

 

Figure 1.12. Flux de dépôts annuels (g m-2 an-1) de dépôts de poussières minérales mesurés dans le monde. (*) Mesures 
via des pièges à sédiments marins. Compilation de données issues de la littérature, pour le Pacifique Nord (Uematsu et al., 
1985) ; de Miami (Prospero et al., 1987) ; Atlantique (van der Does et al., 2020) ; Sahel (Sénégal, Mali, Niger ; Marticorena 
et al., 2017) ; Bénin (Herrmann, 1996) ; Lybie (O’Hara et al., 2006) ; Iles – Canaries et Espagne (Avila et al., 1997 ; Castillo 
et al., 2017 ; Lequy et al., 2018) ; Maroc et Égypte (Guieu et al., 2010) ; Algérie (Lequy et al., 2018) ; Bassin méditerranéen 
Ouest (Vincent et al., 2016 ; Laurent et al., 2022 et références citées) ; Crète (Nihlén et al., 1995) ; Turquie (Kubilay et al., 
2000) ; Israël (Ganor & Foner, 2001) ; Chine (Ta et al., 2004) ; Japon (Osada et al., 2014) ; Australie (Cattle et al., 2009). 
Pour plus d’informations, voir le texte ci-dessus et les références citées. Le fond de carte provient de NASA’s Earth 
Observatory. 

 
La distance aux zones sources apparait comme un critère prépondérant expliquant une variation sur 

plusieurs ordres de grandeur des dépôts de poussières minérales entre régions. Cette décroissance 

avec la distance s’explique par différents facteurs comme le dépôt progressif des plus grosses 

particules au cours du transport par sédimentation et lessivage des masses d’air (Osada et al., 2014 ; 

van der Does et al., 2016), les différentes voies de transports (Van der Does et al., 2020) ainsi que 

l’occurrence de précipitations lors du transport (e.g., Ta et al., 2004 ; Osada et al., 2014). La variabilité 
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saisonnière peut s’expliquer selon différents facteurs, pour les particules minérales, l’émission étant 

sporadique, les flux de dépôts dépendent de l’occurrence de vents forts et du nombre d’épisodes de 

poussières minérales (Ta et al., 2004), mais aussi par les voies de transports qui diffèrent selon la 

saison comme la couche d’air saharienne transportée en haute altitude en été (5 – 7 km, « Saharan 

Air Layer ») au-dessus de l’Atlantique, favorisant le dépôt humide à plus longue distance des sources, 

par contraste avec les vents d’Harmattan qui transportent les poussières minérales à des altitudes 

plus basses (0 – 3 km) en hiver, saison où les précipitations sont rares dans cette région, favorisant 

le dépôt sec proche des sources (van der Does et al., 2020). Enfin, quelques évènements de pluie 

peuvent représenter une grande partie du dépôt annuel, que l’on soit proche des sources 

(Marticorena et al., 2017) ou plus éloigné (Bergametti et al., 1989). 

Variabilité de la composition chimique des dépôts humides  

Sigha-Nkamdjou et al. (2003) observent des concentrations en cations et en anions dans les 

précipitations collectées au Cameroun, 1,5 à 5 fois plus faibles durant la saison humide (avril à 

octobre) que durant la saison sèche (novembre à mars), selon les espèces ioniques. Cela s’explique 

d’une part par les sources additionnelles durant la saison sèche comme l’érosion des sols et les feux 

ainsi que par des cumuls de précipitations plus élevées durant la saison humide, inhibant les sources 

locales (Figure 1.13).  

 

Figure 1.13. Variation mensuelle de la composition chimique moyenne (VWM) des précipitations (anions, cations) associée 

à l’évolution de la hauteur mensuelle des précipitations sur la période étudiée (septembre 1996 – avril 2000). Figure extraite 
de Sigha-Nkamdjou et al. (2003). 
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Oduber et al. (2020) ont également mis en avant l’effet d’évènements sporadiques sur la signature 

chimique de pluies collectées à León, en Espagne (Figure 1.14). Les auteurs montrent que l’intrusion 

de poussières minérales le 12 février 2017 a provoqué une augmentation du pH et des teneurs des 

précipitations jusqu’à plus de 800 % pour le calcium dissout, et entre 33 et 71 % pour le magnésium, 

les chlorures et les sulfates. Ils ont également observé un retour à des concentrations plus faibles 

dès lors que la masse d’air change de trajectoire (13 et 14 février 2017, Figure 1.14).   

 

 

Figure 1.14. Évolution des concentrations en ions, du pH et de la conductivité de pluies collectées entre le 11 et le 14 février 
2017. Figure extraite de Oduber et al. (2020). 

 
À partir de deux pluies collectées en méditerranée, une influencée par un épisode de poussière 

saharienne (« Rain FAST ») et l’autre influencée par l’environnement de fond anthropique (« Rain 

ION »), Desboeufs et al. (2022) ont mis en exergue l’influence des sources de pollution sur la 

composition chimique des pluies et les paramètres qui y sont liés comme les facteurs 

d’enrichissement (EF, Taylor and McLennan, 1985) et la solubilité. La Figure 1.15, à travers l’étude 

des EF permet de distinguer un apport anthropique d’un apport naturel et de montrer que les espèces 

issues de sources anthropiques ont une solubilité plus importante que les espèces d’origine crustale. 

Les facteurs d’enrichissement sont calculés comme le rapport entre les concentrations totales 

(dissoute + particulaire) d’un élément X et Al par exemple, dans les échantillons de pluie 

(
CX

CAl
⁄ )

échantillon
 et dans la croute continentale supérieure (

CX
CAl

⁄ )
croute

 (Équation 1.10). 

EF= 
(
CX

CAl
⁄ )

échantillon

(
CX

CAl
⁄ )

croute

                 Équation 1.10 
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La solubilité SX (%) d’un élément X présent dans les précipitations est définie comme le rapport entre 

la concentration de l’espèce X dans la phase dissoute, Cdissout
X

, avec la concentration totale de 

l’espèce (équation 1.11), Cparticulaire
X

  étant la concentration de l’espèce X dans la phase particulaire.  

SX =
Cdissout

X

Cparticulaire
X

+Cdissout
X  × 𝟏𝟎𝟎           Équation 1.11 

 
 

 

Figure 1.15. Facteur d’enrichissement (EF, a) et solubilité (%, b) du phosphore (P) et des métaux traces ordonnés par EF 

croissant dans les deux échantillons d’eau de pluie. Figure extraite de Desboeufs et al. (2022). 

 
L’étude de la composition chimique des dépôts humides permet par exemple de suivre la variabilité 

d’espèces spécifiques comme les éléments traces métalliques, mais aussi celles responsables des 

pluies acides et de leur neutralisation. Vet et al. (2014) ont effectué une évaluation globale de la 

chimie des précipitations à l’aide des mesures effectuées par les principaux réseaux de mesures. Les 

auteurs ont reporté la contribution des différents ions majeurs dans la composition ionique totale des 

précipitations sur les différents sites d’études, les sites urbains étant exclus (Figure 1.16).  

On remarque à nouveau que la composition chimique des dépôts humides varie fortement en fonction 

des régions étudiées. En effet, on observe des concentrations et des contributions en chlorures et 

sodium plus élevées proche des régions océaniques (au Japon, en Islande, dans les Bermudes et 

les Maldives), des concentrations et contributions en calcium plus importantes dans les régions arides 

et semi-arides (en Afrique de l’Ouest, au Moyen-Orient, en Asie du Sud), et des concentrations et 

contributions en nitrates, ammonium et sulfates élevées dans les régions sous forte influence 
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d’activités anthropiques (en Amérique du Nord, en Asie et en Europe). Par exemple, les auteurs de 

cette étude ont étudié les dépôts massiques de soufre dans les dépôts humides sur deux périodes, 

entre 2000 et 2002 et entre 2005 et 2007. Les flux de dépôts les plus importants ont été mesurés en 

Asie, en Europe et en Amérique du Nord, et étaient compris entre 12,0 et 34,9 kg S ha-1 an -1 et entre 

12,0 et 49,8 kg S ha-1 an -1 pour les deux périodes, respectivement. Les valeurs maximales mesurées 

étant 698 et 623 fois supérieures aux valeurs minimales observées sur les deux périodes, 

respectivement. Cela illustre la grande variabilité spatiale des retombées atmosphériques dans les 

différentes régions rurales et reculées de la planète. À titre de comparaison, les auteurs ont reporté 

des flux de dépôts de 76.2 kg S ha-1 an -1 sur la période 2000 – 2002 sur un site urbain de l’est de la 

Chine, soit plus de 2 fois supérieures aux valeurs maximales mesurées pour les autres types 

d’environnement.  

 

 

Figure 1.16. Contribution des ions dans la composition ionique totale des précipitations (le nombre au centre de chaque 

barre en μeq L-1) sur certains sites représentatifs des différentes régions du globe. Les sections blanches dans les barres 
représentent les différences calculées entre les anions totaux et les cations totaux typiquement supposés être des 
carbonates non mesurés. Les sites représentés par des cercles noirs montrent la composition ionique moyenne sur trois 
ans (2005-2007) sans données mesurées sur les acides organiques et le bicarbonate ; les cercles roses montrent les valeurs 
de 2005-2007 qui incluent des données mesurées sur les acides organiques et le bicarbonate ; les triangles rouges montrent 
des données en dehors de la période 2005-2007. Figure extraite de Vet et al. (2014). 
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1.4. Variation intraévènementielle et évolution temporelle des 

dépôts 

 
La majorité des mesures de dépôts humides sont faites sur des périodes intégrées, par événement, 

par jour, semaine ou temps plus long. Les concentrations en aérosols et les caractéristiques des 

précipitations peuvent cependant évoluer au cours d’un événement de pluie. Plusieurs études ont été 

menées pour suivre et documenter l’évolution des dépôts humides au cours de pluies. Pour cela il 

faut collecter les dépôts humides au cours d’une pluie en collectant plusieurs échantillons successifs. 

Le traitement de ces échantillons peut alors permettre de mettre en exergue l’évolution de la masse 

et de la composition chimique des dépôts au cours de la pluie. 

La Figure 1.17 schématise de manière conceptuelle l’évolution des concentrations élémentaire au 

cours d’un évènement de pluie en trois d’après Wolaver & Leith (1972) et Lindberg et al. (1979). En 

début de pluie (région I) le poids relatif du washout est considéré comme étant plus important par 

rapport au rainout. Assez rapidement les deux mécanismes de washout et rainout vont contribuer au 

dépôt humide (région II).  Enfin, les dépôts humides sont majoritairement contrôlés par le rainout 

(région III) et les concentrations tendent vers une valeur constante.  

 

 

Figure 1.17. Schéma conceptuel de l’évolution des concentrations élémentaire au cours d’un évènement de pluie. Adapté 
de la figure 46 de Lindberg et al. (1979). 

 
Huff & Stout (1964) et Baechmann et al. (1996a, b) ont mis en avant un effet d’évaporation des gouttes 

de pluie ayant lieu au début ou juste avant le début de l’évènement en raison de la plus faible humidité 
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relative en surface qu’au niveau du nuage. L’évaporation des gouttes entraine une augmentation des 

concentrations dans la colonne d’air sous le nuage et pourrait en partie expliquer une concentration 

dans la pluie plus élevée en début d’évènement. Bleeker et al. (1966) ont aussi suggéré que ces 

variations étaient dues à une association de différents processus comme les processus d’évaporation 

en début d’évènement et le lessivage progressif de la masse d’air au fur et à mesure de la pluie. Il 

est maintenant communément admis que l’évolution temporelle des concentrations au cours d’un 

évènement traduit une évolution des contributions des mécanismes de rainout et de washout (Germer 

et al., 2007 ; Aikawa & Hiraki, 2009 ; Xu et al., 2017 ; Karşı et al., 2018).  

 

1.4.1. Évolution des concentrations observées dans les mesures de dépôts 

humides 
 
Plusieurs études de collecte séquentielle des pluies ont mis en avant que les diminutions de 

concentration dans la pluie les plus importantes ont lieu dans les premiers mm de précipitations 

(Asman, 1980 ; Seymour & Stout, 1983 ; Hansen et al., 1994 ; Germer et al., 2007 ; Celle-Jeanton et 

al., 2009). Par exemple, Slanina et al. (1979) ont rapporté que les concentrations de certains 

composés pouvaient être 50 fois plus importante dans les 0,1 – 0,3 premiers mm par rapport aux 

concentrations mesurées en milieu d’évènement de pluie. Tanner et al. (2006) ont constaté que les 

concentrations mesurées après 10 mm de pluie pouvaient être 2 à 33 fois inférieures aux 

concentrations obtenues dans les premiers 2 mm de précipitations, selon les composés étudiés. 

D’autres auteurs, comme Alastuey et al. (2001) ont observé que 40 à 80% du dépôt des ions majeurs 

avait lieu dans les 2 premiers mm de précipitation. Le prélèvement séquentiel a aussi permis 

d’observer que cette décroissance forte en début d’évènement s’amenuisait au fur et à mesure de 

l’avancée de la pluie. De nombreux auteurs notent que, passé les 1 – 3 premiers mm de pluie, les 

concentrations décroissent moins rapidement jusqu’à atteindre un niveau constant (Seymour & Stout, 

1983 ; Jaffrezo et al., 1990 ; Kasahara et al., 1996). 

Il existe très peu d’études sur la phase particulaire et son évolution au cours d’évènements de pluies. 

Desboeufs et al. (2010) ont prélevé des évènements de pluies associés à des systèmes convectifs 

au Niger en plusieurs fractions et ont observé que 40 à 90% du dépôt en masse avait lieu dans la 

première fraction. Cette diminution très rapide des concentrations mesurées dans les premières 

fractions du dépôt a également été mise en avant par Colin et al. (1990), les composants particulaires 

étant plus facilement éliminés par les gouttes de pluie, en comparaison avec la phase 

dissoute (Kasahara et al., 1996 ; Ma, 2006). Ambe & Nishikawa (1986b) ont étudié l’évolution de 3 

classes de tailles de particules de la phase particulaire au cours de 5 évènements de pluie au Japon. 

Les particules les plus grosses (dp > 8 µm), qui constituent une grande part de la masse totale (45 – 

88 %), suivent une décroissance plus importante tandis que les particules de plus petites tailles ne 
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montrent qu’une décroissance peu significative. Karşı et al. (2018) ont étudié l’évolution de la 

distribution granulométrique des particules retrouvées dans des pluies collectées dans un 

environnement urbain en Turquie. Ces derniers ont montré que l’on trouve les plus grosses particules 

en début d’évènement et que leur concentration diminue avec la progression de la quantité de 

précipitation : 50% des particules collectées dans la première fraction ont un diamètre inférieur ou 

égal à 11 µm alors que dans la dernière fraction de pluie 90% des particules ont un diamètre inférieur 

à 0,87 µm. Les auteurs expliquent la présence majoritaire de ces petites particules comme résultant 

à la fois de l’inefficacité du mécanisme de washout à lessiver cette gamme de taille de particules et 

d’une contribution plus importante du mécanisme de rainout dans les dernières fractions. Berberler 

et al. (2022) rapportent qu’une distribution multimodale des particules illustre la contribution du 

washout ainsi que celle du rainout, tandis qu’une distribution plutôt monomodale illustre une 

contribution majoritaire du rainout. 

Cependant, Karşı et al. (2018) ont observé que les concentrations de certains composés 

augmentaient dans les fractions suivant une diminution d’intensité de précipitations.  Ils expliquent ce 

phénomène par une diminution de l’efficacité de lessivage par les mécanismes de washout, en raison 

de l’intensité de précipitation plus faible que durant les précédents instants de pluies, pouvant 

permettre l’advection ou l’injection d’aérosols sous la colonne du nuage.  

 

1.4.2. Détermination de la contribution des mécanismes de lessivage 

 
La collecte séquentielle a ainsi été utilisée pour montrer l’importance du washout pendant les 

premiers temps de pluie, tandis que la composition de la fin de pluie est dominée par celle du 

mécanisme de rainout (Germer et al., 2007 ; Aikawa & Hiraki, 2009 ; Desboeufs et al., 2010 ; Xu et 

al., 2017 ; Karşı et al., 2018 ; Berberler et al., 2022). Cette approche permet également de discuter 

de la contribution de la pollution locale (majoritairement lessivée par washout) et lointaine 

(principalement lessivée par rainout), ce que ne permet pas la collecte totale d’une pluie en un seul 

échantillon (Celle-Jeanton et al., 2009 ; Aikawa & Hiraki, 2009 ; Zou et al., 2020). 

La contribution du rainout au dépôt humide mesuré est déterminée à partir des concentrations de 

composés chimiques en fin de pluie, période pour laquelle la contribution du washout est considérée 

comme minoritaire. Certains auteurs utilisent les concentrations obtenues après 3 mm (Monteiro et 

al., 2021) ou 5 mm de pluie (Aikawa & Hiraki, 2009 ; Xu et al., 2017), se basent sur les plus faibles 

valeurs mesurées durant la pluie (Karşı et al., 2018 ; Berberler et al., 2022) tandis que d’autres 

ajustent une loi de décroissance exponentielle (Ge et al., 2021).   

Les observations effectuées sur 3 différents sites du Japon reportent des contributions du washout 

des nitrates de 65, 60 et 74 % pour des environnements rural, suburbain et urbain, respectivement. 
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En revanche, le washout des sulfates représente une plus petite proportion avec 50% des dépôts 

humides total en environnement rural et suburbain contre 16% pour l’environnement urbain (Aikawa 

et al., 2014). Des contributions similaires ont été observées pour le dépôt de sulfates dans d’autres 

milieux ruraux (Bertrand et al., 2008 ; Ge et al., 2016), mais une contribution plus importante a été 

observée en Inde (81%, Chatterjee et al., 2010). Hormis l’étude d’Aikawa et al. (2014) pour les 

sulfates, les études dans les environnements urbains ont observé des contributions majoritaires de 

washout pour le dépôt de sulfates et de nitrates, variant de 50 à 98 % (Ge et al., 2016 ; Xu et al., 

2017 ; Karşı et al., 2018 ; Ge et al., 2021 ; Monteiro et al., 2021 ; Berberler et al., 2022). D’autres 

composés ont aussi été étudiés comme le calcium et l’ammonium. Le mécanisme de washout 

représente également la plupart des retombées humides du calcium en milieu rural (66 %), suburbain 

(78 %) (Ge et al., 2016) et urbain (52 à 99 %) (Ge et al., 2016 ; Karşı et al., 2018 ; Ge et al., 2021 ; 

Berberler et al., 2022). La contribution du washout au dépôt humide total de l’ammonium varie selon 

les études et les environnements, mais reste élevée, entre 46 et 83 % en milieu rural (Chatterjee et 

al., 2010 ; Ge et al., 2016), et entre 47 et 99 % en milieu urbain (Ge et al., 2016 ; Xu et al., 2017 ; 

Karşı et al., 2018 ; Ge et al., 2021 ; Monteiro et al., 2021 ; Berberler et al., 2022) 

Selon Ge et al. (2016), les contributions de washout observées en milieu urbain et suburbain sont 

plus importantes que celles observées en milieu rural en raison d’une grande différence de sources 

locales. De plus, ces derniers expliquent qu’ils ont obtenu une contribution de washout pouvant être 

expliquée par une différence de tailles entre les composés étudiés, par exemple les nitrates de sodium 

dans la fraction grossière contre les sulfates d’ammonium, principalement dans la fraction fine (Xu et 

al., 2017). L’étude de Ge et al. (2021) a permis également de déterminer que plus la quantité de 

précipitation augmente, moins le mécanisme de washout contribue au dépôt humide dans la région. 

Cela s’explique par le fait qu’au fur et à mesure que la pluie progresse, la contribution du mécanisme 

de rainout augmente en raison de l’appauvrissement de la colonne atmosphérique sous le nuage. De 

plus, les auteurs présentent de plus grandes contributions du rainout pour des évènements associés 

à des nuages convectifs profonds en comparaison avec des évènements associés à des 

précipitations stratiformes. Ceci pouvant être à l’origine de la dépendance avec le cumul de 

précipitation observée.  

Malgré une représentation très simplifiée du washout et du rainout, les études numériques sont 

intéressantes pour identifier les paramètres ayant une influence sur le poids relatif des mécanismes 

de rainout et de washout, comme le spectre granulométrique de taille des aérosols (Gonçalves et al., 

2002), l’influence de la hauteur de la couche nuageuse (Migliavacca et al., 2010 ; Wiegand et al., 

2011 ; Kim et al., 2021) et l’épaisseur du nuage (Kim et al., 2021). 
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1.5. Points clés sur l’étude des retombées atmosphériques par 

les précipitations 

 
Les processus pilotant les dépôts humides ont été théorisés et documentés notamment depuis le 

milieu des années 70. En ce qui concerne le dépôt humide des aérosols atmosphériques, l’étude des 

mécanismes de lessivages dans- et sous- le nuage a mis en avant la nécessité de documenter de 

manière conjointe des paramètres liés à la fois aux aérosols dans l’atmosphère et dans les dépôts, 

mais aussi liés aux précipitations, à savoir leurs concentrations ou intensités, leur distribution en taille 

et leur composition. L’acquisition de telles mesures de manière simultanée reste un véritable défi 

nécessitant de mettre en place des stratégies d’études dédiées. Des approches plus intégrées ont 

été suivies pour décrire les effets du lessivage à partir seulement de variations des concentrations 

atmosphériques en aérosols au cours d’un événement de pluie, ou encore en étudiant le transfert des 

concentrations en aérosols de l’atmosphère dans les pluies. De telles approches bien que plus 

simples à mettre en œuvre ne permettent pas toujours de comprendre les processus impliqués. Elles 

reposent sur des hypothèses fortes (représentativité temporelle avant, pendant et après un 

événement de pluie à partir de mesures intégrées dans le temps ; représentativité de mesures de 

surface pour documenter un lessivage depuis le nuage sur la colonne atmosphérique…) et 

nécessitent de bien poser leurs limites pour se placer dans les meilleures conditions d’utilisation.  

Par ailleurs, la forte variabilité des dépôts humides nécessite aujourd’hui encore d’aller vers plus 

d’observations et de mesures. Ces observations doivent être orientées aussi bien sur la 

compréhension de phénomènes météorologiques liés aux dépôts humides que sur l’efficacité des 

dynamiques de dépôts. Le suivi de la composition chimique d’éléments majeurs et d’éléments traces 

du dépôt peut nous permettre de remonter à la provenance des aérosols lessivés, aussi bien en 

traçant leur source d’émission qu’en estimant des contributions relatives des mécanismes dans- 

(rainout) et sous- le nuage (washout).  

Dans le cadre de ce travail de thèse je me suis questionné sur ce que nous pouvions encore 

apprendre sur les dépôts humides par une approche d’observation et de mesures in situ, et cela sur 

différentes échelles de temps : Que peut nous apprendre un suivi des dépôts humides sur le long 

terme ? Que se passe-t-il au cours d’un événement de pluie ? Au regard de la variabilité spatiale des 

dépôts, aussi bien en flux massique qu’en composition chimique, j’ai aussi décidé de focaliser mes 

études sur des régions d’intérêt en terme de dépôt humide pour différents « types » d’aérosols : les 

poussières minérales en milieu semi-aride et des aérosols de source multiple en milieu urbain ; en 

essayant de documenter de manière la plus complète possible les paramètres atmosphériques et les 

paramètres du dépôt humide. Dès lors, que peux nous apprendre un suivi long terme quant au liens 

existants entre dynamiques atmosphériques et dépôt humide d’aérosol au Sahel ? Que peut nous 

apprendre la collecte séquentielle en milieu urbain sur le traçage de sources, sur la répartition dans 
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les phases dissoute et particulaire, sur la solubilité et enfin sur les contributions relatives des 

mécanismes de rainout et de washout ? 
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2. Approches suivies pour étudier les dépôts 

humides 

2.1. Stratégie générale et cadres programmatiques  

 
La stratégie générale que j’ai suivie repose sur l’observation des dépôts humides sur différentes 

échelles de temps. Elle repose aussi sur leur observation dans des régions différentes et en termes 

de charge et de composition en aérosols, mais aussi de dynamiques atmosphériques et de 

précipitations. Le fait de combiner des mesures à la fois sur la composition de l’atmosphère et sur la 

composition des dépôts humides me parait pertinent pour 1) expliquer les phénomènes impliqués 

dans les dépôts et 2) identifier la nature des dépôts (intensité, composition et provenance). Cela 

passe par la documentation la plus exhaustive possible de différents paramètres (aérosols, 

dynamique, pluie, dépôt) sur les mêmes périodes de temps, chose qu’il est cependant complexe à 

mettre en œuvre.  

L’observation des dépôts humides est le point central de mon travail de thèse. J’ai choisi de travailler 

à partir de jeux de données déjà existants pour mener un premier travail sur les dépôts humides à 

partir de mesures acquises sur le long terme en région sahélienne, fortement dominée par la présence 

de poussières minérales. J’ai également choisi de travailler au développement d’un système de 

collecte séquentielle et à la mise en place d’une stratégie de mesure ad hoc pour me permettre 

d’étudier l’évolution de la composition chimique de fractions successives de dépôts humides au cours 

d’évènements de pluie sur un site de mesures urbain en région parisienne.  

Le choix des régions où j’ai mené mes études est aussi stratégique. J’ai identifié ces sites d’étude en 

fonction de leur intérêt pour l’étude des dépôts humides, mais aussi pour la possibilité d’y obtenir des 

données complémentaires ou d’y effectuer des mesures colocalisées d’aérosols, de dynamique 

atmosphérique, de précipitation et de dépôt.  

Le Sahel, où les concentrations en poussières minérales peuvent être extrêmement élevées, est une 

région d’intérêt majeur pour l’étude de ces aérosols d’un point de vue des processus : émissions 

locales, advection d’aérosol longue distance, dépôts, mais aussi en termes de dynamiques 

atmosphériques. C’est aussi une zone critique pour étudier les bilans nutritifs des sols, déplétion vs 

apports par les retombées atmosphériques, et les impacts sanitaires pour les populations vivant en 

région sahélienne. J’ai réalisé une étude des dépôts humides sahéliens plus « physique » et basée 

sur la classification et l’interprétation d’un grand nombre de cas d’étude à partir de mesure sur une 

dizaine d’années. Ce travail nécessite des données multiples et colocalisées sur le dépôt, les aérosols 

et la dynamique atmosphérique. 
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Les milieux urbains sont aussi des zones où un suivi des aérosols doit être mené de leurs émissions 

à leurs dépôts, notamment pour les problématiques liées au rôle de ces composés sur la qualité de 

l’air et l’impact sanitaire sur les populations. Dans ce type d’environnement, on rencontre des périodes 

de prédominance d’aérosols émis ou transportés, mais aussi des cas de mélange d’aérosols de 

différentes sources anthropiques et naturelles. J’ai mis en place une étude de suivi « chimique » 

intraévènementiel des dépôts humides en milieu urbain afin d’identifier les provenances et les 

dynamiques de lessivage des aérosols au cours d’une pluie. Cette approche « chimique » requiert de 

pouvoir mesurer aussi bien des espèces majeures que des éléments traces dans les dépôts humides. 

Mes travaux de thèse s’inscrivent ainsi dans différents cadres scientifiques, le premier étant le réseau 

de mesures à long terme du Service National d’Observations INDAAF16 de l’Institut Nationale des 

Sciences de l’Univers du CNRS17. Le réseau INDAAF fait partie de l’infrastructure de recherche 

française ACTRIS-FR18, un réseau officiel contributeur du programme Global Atmospheric Watch 

(GAW19) de l’Organisation Météorologique Mondiale. INDAAF est un réseau de mesures à long terme 

documentant la composition chimique de l’atmosphère et des dépôts en Afrique. 

Le second cadre est le projet DATSHA20 financé par le programme national français LEFE – CHAT21 

et la Fondation Air Liquide. Le projet DATSHA avait pour objectif d’étudier les dépôts atmosphériques 

et leurs processus. Un axe de ce projet portait sur la l’étude intraévènementiel des dépôts et le 

développement d’un préleveur séquentiel pour suivre l’évolution de la composition chimique des 

dépôts au cours de pluies dans des environnements semi-aride et urbain.  

Le développement et la phase de test d’un nouveau collecteur séquentiel de dépôt humide 

représentent un investissement important autour d’un travail d’équipe. C’est un travail qui a été mené 

sur les deux premières années de ma thèse. En parallèle, j’ai pu travailler sur le jeu de données très 

complet des stations sahéliennes d’INDAAF. Ce volet de mon travail a été effectué en parallèle du 

développement du collecteur séquentiel afin de mettre à profit les délais encourus afin d’acquérir une 

expertise sur les liens entre dynamique atmosphérique et dépôt humide ainsi que sur le traitement de 

données multiparamètres. 

J’ai également participé à deux campagnes de mesures de terrain : 1 mois de mesure des dépôts en 

région semi-aride dans le Sud tunisien sur le site de l’Institut des Régions Arides de Médenine qui est 

instrumenté pour le suivi des poussières minérales dans le cadre du réseau INDAAF ; 3 mois de 

mesures des dépôts humides sur le site de Créteil en région parisienne, site instrumenté pour le suivi 

de la pollution atmosphérique. La campagne de mesures dans le Sud tunisien en novembre 2021, ne 

                                                
16 International Network to study Deposition and Atmospheric chemistry in Africa ; https://indaaf.obs-mip.fr/ 
17 Centre Nationale de Recherche Scientifique ; https://www.cnrs.fr/ 
18 Aerosol Cloud and Trace Gases Infrastructure Research ; https://www.actris.fr/ 
19 Global Atmosphere Watch ; https://community.wmo.int/activity-areas/gaw/  
20 Etudes des Dépôts ATmosphériques Secs et Humides d’Aérosols désertiques 
21 Les Enveloppes Fluides et Environnement – Chimie Atmosphérique ; https://programmes.insu.cnrs.fr/lefe/ 

https://community.wmo.int/activity-areas/gaw/
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nous a permis de ne collecter que 2 micropluies (< 0,1 mm) et des dépôts secs, dans un contexte de 

déficit important de pluviométrie en 2021 dans le Sud tunisien. Les travaux de cette campagne 

réorientés sur l’étude de la chimie et la minéralogie des dépôts secs ne sont pas inclus dans mon 

manuscrit de thèse, mais seront valorisés par la suite.  

Les deux volets de mon travail portent sur des questions distinctes et complémentaires sur l’étude 

des dépôts humides. Les sections qui suivent détaillent les choix stratégiques d’étude qui ont été faits 

et les méthodes mises en place dans mon travail de thèse. 

 

2.2. Considérations sur la collecte des dépôts humides  

 
 
La collecte du dépôt sec se fait lorsqu’il ne pleut pas alors que le dépôt humide correspond à la 

collecte des retombées atmosphériques piégées par les gouttelettes de pluie. Le principe reste 

cependant le même : la collecte du dépôt se fait via un réceptacle et/ou contenant ouvert de superficie 

connue permettant de recueillir exclusivement le dépôt sec ou le dépôt humide, ou le dépôt total (sec 

+ humide). Il existe différents collecteurs pour effectuer la mesure de dépôts atmosphériques utilisant 

des entonnoirs (e.g., Prospero et al., 2010 ; Vincent et al., 2016), des bouteilles de polyéthylène (e.g., 

Bonnet & Guieu, 2006 ; Markaki et al., 2010), des sacs de polyéthylène à usage unique (e.g., Galy-

Lacaux et al., 2009), des seaux (e.g., Pye, 1992), ou encore des surfaces de sédimentation (e.g., 

Goossens & Offer, 1994).   

La mesure spécifique du dépôt humide permet de collecter les précipitations tout en excluant les 

dépôts secs grâce à un couvercle qui recouvre le collecteur lorsqu'il ne pleut pas. Ce couvercle peut 

être retiré automatiquement à l'aide d'un capteur d'humidité ou manuellement par un opérateur sur 

place. Ces échantillons fournissent alors des informations sur la masse et/ou la composition chimique 

de la pluie pendant la période de collecte et donc une information sur le flux de dépôt humide. La 

surface de collecte est définie selon le volume de pluie nécessaire à collecter pour réaliser les 

analyses. 

La Figure 2.1 illustre différents collecteurs communément utilisés pour collecter les dépôts humides 

par les pluies. Le MTX ARS 1010 (Figure 2.1 a) est un collecteur automatique permettant de collecter 

le dépôt sec et le dépôt humide qui équipe les stations INDAAF au Sahel (Marticorena et al., 2017). 

Il est constitué de deux seaux (30 cm de diamètre) et d’un capteur d’humidité qui active l’ouverture et 

la fermeture d’un couvercle en aluminium à chaque évènement de pluie. Le collecteur de dépôt 

humide de la Figure 2.1 b, déployé sur 10 stations du réseau INDAAF pour étudier la chimie du dépôt, 

est constitué d’un sac en polyéthylène d’une surface de collecte de 225 cm2 (Galy-Lacaux et al., 

2009). Le collecteur de dépôt humide (Wet-only sampler) de la Figure 2.1 c équipe la station de 
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mesures atmosphériques de Finokalia en Crète et à une surface de collecte de 400 cm2 (Violaki et 

al., 2018). Un détecteur de pluie contrôle l’ouverture et la fermeture hermétique de ces collecteurs 

permettant uniquement l’échantillonnage des évènements précipitants. Le préleveur de pluie (Figure 

2.1 d) d’une surface de collecte de 450 cm2 est quant à lui équipé d’un système de filtration en ligne 

pour séparer les fractions dissoute et particulaire en ligne pendant la collecte et a été récemment 

déployé au cours de la campagne à la mer PEACETIME (Desboeufs et al., 2022).  

 

 

Figure 2.1. (a) et (b) Collecteurs de dépôt humide utilisés dans le cadre du réseau INDAAF. (a) Collecteur de dépôt sec et 

humide automatique MTX ARS 1010 (MTX Italia SPA, Modane, Italie) pour l’étude des flux de dépôt insoluble (Marticorena 
et al., 2017). (b) Collecteur de dépôt humide pour l’étude de la composition chimique des précipitations (Yoboué et al., 
2005 ; Galy-Lacaux et al., 2009 ; Akpo et al., 2015). Les rectangles blancs montrent le capteur d’humidité disposé pour 

l’ouverture automatique des couvercles des collecteurs ; (c) Collecteur de dépôt humide utilisé pour le suivi des retombées 
atmosphériques de la station de Finokalia en Crète (e.g., Theodosi et al., 2010 ; Violaki et al., 2018) ; (d) Prélèvement de 
dépôt humide et filtration en ligne lors de campagne de prélèvement en mer (Desboeufs et al., 2022). 

 
Les méthodes de collecte du dépôt sont dépendantes des questions scientifiques : dépôt en masse, 

composition chimique de la phase soluble, de la phase insoluble, composition ionique, composition 

élémentaire, etc.  

Dans l’objectif d’avoir une surveillance long terme des retombées atmosphériques ainsi qu’avoir des 

méthodes standardisées pour comparer les données, la composition chimique des précipitations est 

surveillée depuis de nombreuses années via des stations de mesures du programme GAW et des 

programmes de mesures internationaux, régionaux et nationaux tels les programmes de surveillances 

de la chimie de l’atmosphère et des retombées atmosphériques en Afrique (INDAAF), des dépôts 

acides en Asie de l’Est (EANET22), des dépôts atmosphériques Américains (NADP23), des 

précipitations et de l’air Canadien (CapMoN24), de transport longue distance des polluants 

atmosphériques en Europe (EMEP25), et le dispositif français de mesures de la pollution et des 

retombées atmosphériques (MERA), le SOERE F-ORE-T et le réseau de surveillance 

                                                
22 The Acid Deposition Monitoring Network in East Asia ;   
23 National Atmospheric Deposition Program ; https://nadp.slh.wisc.edu/  
24 Canadian Air and Precipitation Monitoring Network ; https://data.ec.gc.ca/data/air/monitor/networks-and-studies/canadian-air-and-
precipitation-monitoring-network-capmon/  
25 European Monitoring and Evaluation Programme ; https://www.emep.int/  

https://nadp.slh.wisc.edu/
https://data.ec.gc.ca/data/air/monitor/networks-and-studies/canadian-air-and-precipitation-monitoring-network-capmon/
https://data.ec.gc.ca/data/air/monitor/networks-and-studies/canadian-air-and-precipitation-monitoring-network-capmon/
https://www.emep.int/
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RENECOFOR26, et de mesures effectuées par les observatoires et sites instrumentés (SIRTA27 et 

OPGC28 en France, CAO29 à Chypre, Finokalia Atmospheric Observatory en Crète, ENEA30 à 

Lampedusa…) en lien avec les réseaux de recherche comme ACTRIS. Néanmoins, ces réseaux de 

mesures se concentrent principalement sur l’étude de la composition ionique des précipitations. Par 

conséquent, il existe peu de données sur la composition élémentaire des précipitations ainsi que leur 

répartition dans les phases dissoute et particulaire (e.g., Cheng et al., 2021). 

Plusieurs méthodes permettent également de collecter la pluie de façon séquentielle afin de 

documenter l’évolution des dépôts humides au cours d’une pluie. L’une d’elle consiste à utiliser des 

flacons de collecte liés où les bouteilles sont remplies successivement en utilisant l'écoulement 

gravitationnel (Bourrié, 1978 ; Kennedy et al., 1979 ; Celle-Jeanton et al., 2009). Ce système permet 

la collecte de la pluie en plusieurs fractions sans avoir recours à des pièces mobiles ni de composés 

électroniques (Laquer, 1990), mais peut entrainer un certain mélange entre fractions successives 

(Fischer et al., 2019). L’autre méthode consiste à séquencer la pluie dans différents flacons 

indépendants les uns des autres. Cette séparation peut être faite manuellement (Lim et al., 1991 ; 

Baez et al., 1997 ; Berberler et al., 2022) ou automatiquement en utilisant un carrousel permettant la 

rotation des flacons de collecte (Asman, 1980 ; Jaffrezo & Colin, 1987 ; Alastuey et al., 2001) ou bien 

une unité de distribution et des flacons statiques (White et al., 2013 ; Michelsen et al., 2019).  

 

 

Figure 2.2. Schémas de collecteurs séquentiels (a) utilisant le principe d’écoulement gravitationnel pour le remplissage 
successif des différentes fractions (Kennedy et al., 1979) et (b) utilisant un système de carrousel pour séquencer les fractions 
automatiquement sans que ces dernières soient en contact (Coscio et al., 1982). 

                                                
26 Réseau national de suivi à long terme des écosystèmes forestiers 
27 Site Instrumental de Recherche par Télédétection Atmosphérique 
28 Observatoire de physique du globe de Clermont-Ferrand 
29 Cyprus Atmospheric Observatory 
30 Agence nationale italienne pour les nouvelles technologies, l'énergie et le développement économique durable 
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J’ai répertorié dans le Tableau 2.1 les principales études de collecte séquentielle et les 

caractéristiques des prélèvements que j’ai trouvées dans la littérature : surface de collecte (de 0,01 

à 8,0 m²), quantité de pluie collectée par fraction (entre 0,03 et 10,4 mm) ainsi que volume total (2 à 

192 mm, mais aussi le type d’analyse effectuée pour caractériser la pluie (phases dissoute et 

particulaire, composition chimique), les aérosols (concentration atmosphérique, distribution en taille, 

composition chimique) ainsi que le type d’environnement étudié (rural, urbain…) lorsque ces 

informations étaient disponibles.  

L’étude séquentielle des retombées humides s’est développée dans les années 1980 notamment 

pour documenter les pluies acides et leur neutralisation au cours d’une pluie (e.g., Dawson, 1978 ; 

Kennedy et al., 1979 ; Coscio et al., 1982 ; Seymour & Stout, 1983 ; de Pena et al., 1984 ; Pratt & 

Krupa, 1985 ; Hameed & Sperber, 1986 ; Kronmiller et al., 1990). La majorité des études reportées 

dans le Tableau 2.1 documentent, de ce fait, les ions et éléments majeurs de la phase dissoute. Peu 

d’études se sont intéressées à l’étude de l’évolution des éléments traces au cours d’une pluie (Ambe 

& Nishikawa, 1986b ; Luo, 2001 ; Shimamura et al., 2006 ; Anil et al., 2017 ; Berberler et al., 2022) 

ou à la contribution relative des phases particulaire et dissoute (Kasahara et al., 1996 ; Ma, 2006). 

D’autres études ont, en parallèle de la collecte de la pluie, mis en place des mesures des aérosols 

atmosphériques afin de documenter la composition chimique, la concentration massique et la 

distribution en taille des particules ainsi que leurs évolution au cours la pluie (Pratt & Krupa, 1985 ; 

Encinas et al., 2004 ; Ouyang et al., 2015 ; Xu et al., 2019 ; Ge et al., 2021). Il n’existe que peu 

d’études ayant étudié à la fois la composition ionique et élémentaire des phases particulaire et 

dissoute des dépôts humides tout en documentant la masse d’air lessivée (Jaffrezo & Colin, 1988 ; 

Desboeufs et al., 2010). . Quelques études ont adapté la résolution de collecte au cours d’un même 

évènement pour documenter à la fois l’évolution rapide des dépôts en début de pluie, mais aussi 

l’influence de contribution longue distance en polluants en fin de pluie (Kennedy et al., 1979 ; Germer 

et al., 2007 ; Celle-Jeanton et al., 2009). 
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Tableau 2.1. Informations techniques sur les précédentes études utilisant des préleveurs séquentiels de précipitation pour l’étude du dépôt humide. (*) Analyse du total (dissout + particulaire).  

Référence 
Surface de 

collecte (m²) 
Incrément de 
collecte (mm) 

Volume total de 
collecte (mm) 

Analyse de la phase 
dissoute 

Analyse de la 
phase particulaire 

Mesure des 
aérosols 

atmosphériques 

Environnement 
étudié 

(Jaffrezo & Colin, 1987 ; 
Jaffrezo & Colin, 1988) 

1,0 0,1 2,3 Ionique et élémentaire Elémentaire TSP sur filtre Urbain 

(Desboeufs et al., 2010) 0,05 2,0 12 Ionique et élémentaire 
Concentration 
massique et 
élémentaire 

TEOM (PM10) + 
GRIMM (PSD31) 

Savane aride  

(Ambe & Nishikawa 
1986a, b) 

0,97 0,03 – 0,5 6 Elémentaire 
Concentration 

massique 
- Suburbain 

(Lim et al., 1991) 0,06 1,13 22,6 Ionique et élémentaire PSD, élémentaire - Côtier de fond 

(Kasahara et al., 1996) 0,28 0,1 2 Elémentaire Elémentaire -  

(Luo, 2001) 0,28 0,18 - Ionique Elémentaire - Urbain 

(Ma, 2006) - 2,0/Total - Elémentaire Elémentaire -  

(Anil et al., 2017) 0,07 2,83 - Ionique Elémentaire (*) - Suburbain 

(Karşı et al., 2018) 0,13 0,80/1,59 - Ionique PSD - Urbain 

(Berberler et al., 2022) 0,13 
1,59/2,0 

(Première 
fraction) 

- Ionique 
PSD, élémentaire (*), 

EC/OC 
- Urbain 

(Pratt & Krupa, 1985) 0,19 3,0 24 Ionique - 
Impacteur en 

cascade 
Rural 

(Encinas et al., 2004) 0,08 0,13 - Ionique - 
Impacteur en 

cascade 
Urbain 

(Ouyang et al., 2015) 8,0 
5 min 
8 mm 

192 Elémentaire - TEOM (PM2.5) Urbain 

(Xu et al., 2019) 0,07 1,0 - Ionique - 
AIM-IC + SMPS + 
SPAMS + POPC 

Urbain 

(Ge et al., 2021) 0,07 1,0 11 Ionique - AIM-IC (PM2.5) Urbain 

(Dawson, 1978) 0,20 0,14 - Ionique - - - 

(Kennedy et al., 1979) 0,83 ou 0,21 
1,35 ou 2,65 

ou 5,4 
 Ionique et élémentaire - - Urbain & Rural 

(Asman, 1980) 0,64 0,05 12 Ionique et élémentaire - - Côtier 

(Coscio et al., 1982) 0,19 2,92 23,4 Ionique - - - 

(Seymour & Stout, 1983) 0,05 0,23 3 Ionique - - Urbain 

(Kronmiller et al., 1990) 0,17 0,25 12,7 Ionique - - Urbain et Rural 

                                                
31 Particle Size Distribution = Distribution en taille des particules 
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Tableau 2.1. (Suite) 

Référence 
Surface de 

collecte (m²) 
Incrément de 
collecte (mm) 

Volume total 
de collecte 

(mm) 

Analyse de la phase 
dissoute 

Analyse de la 
phase particulaire 

Mesure des 
aérosols 

atmosphériques 

Environnement 
étudié 

(Durana et al., 1992) 0,05 2,0 20 Ionique - - Urbain 

(Báez et al., 1993) 0,34 2,0 - Ionique - - Urbain et Rural 

(Hansen et al., 1994) 0,08 0,66 6,6 Ionique - - Forestier 

(Naik et al., 1994) 0,63 0,36 26,6 Ionique - - Forestier 

(Kulshrestha et al., 1995) 0,03 1,5 - Ionique - - Urbain 

(Khare et al., 1996) 0,02 3,6 - Ionique - - Suburbain 

(Beverland et al., 1996 ; 
Beverland et al., 1998) 

0,03 0,5 15 Ionique - - Suburbain 

(Mangoni et al., 1998) 0,07 0,1 8 Ionique - - Urbain 

(Alastuey et al., 2001) - 0,1 10 Ionique - - Rural 

(Pelicho et al., 2006) 0,05 0,2 4 Ionique - - Suburbain 

(Shimamura et al., 2006) 0,01 1,0 8 Ionique et élémentaire - - 
Urbain et 
Suburbain 

(Germer et al., 2007) 0,10 1,25/2,5/5 25 Ionique - - Forestier 

(Akkoyunlu & Tayanç, 
2008) 

0,63 0,16 - Ionique - - Urbain 

(Bertrand et al., 2008) 0,11 1,76 17,6 Ionique - - Rural 

(Celle-Jeanton et al., 
2009) 

0,10 1,56/5,19/10,38 41 Ionique - - Rural 

(Akkoyunlu et al., 2013) 0,44 0,11 2,3 Ionique - - - 

(Aikawa et al., 2008 ; 
Aikawa & Hiraki, 2009) 

- 1,0 - Ionique - - Suburbain 

(Carvalho et al., 2014) 0,10 0,5/1,0 10 Ionique - - Urbain 

(Monteiro et al., 2021) 0,25 0,6 - NO3
-, NH4

+ - - Urbain 
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En termes de stratégie d’acquisition de données à long terme, le choix d’utiliser un MTX ARS 1010 

est pertinent, car c’est un instrument robuste, fiable et automatique (pour l’ouverture et la fermeture 

du couvercle). Il faut cependant un opérateur pour venir récupérer les dépôts collectés par le MTX et 

les conditionner. Cela peut-devenir contraignant pour des collectes rapprochées dans le temps. Son 

utilisation pour des suivis à long terme par des réseaux a déjà fait ses preuves.  

Pour la collecte séquentielle des dépôts pour des campagnes de terrain, le collecteur doit être 

également résistant et pouvoir être déployé par un nombre limité d’opérateurs. Le système de 

distribution doit permettre de séparer les fractions de pluie sans mélange et rapidement. Il doit être 

automatisé. Le volume des fractions collectées doit être pensé pour pouvoir faire les analyses 

souhaitées. La fréquence d’échantillonnage doit être programmable afin d’échantillonner même des 

pluies de fortes intensités. 

Pour la caractérisation chimique des dépôts, il faut se placer dans des conditions limitant toute 

contamination par le collecteur et ses composants (matériaux non contaminants) et par les récipients 

de collecte (inerte pour la mesure des espèces élémentaires, ioniques dans les pluies) et par les 

opérateurs. La conservation des échantillons doit aussi être prise en compte pour éviter leur altération 

si les analyses ne sont pas faites au moment de la collecte. Ces contraintes sont d’autant plus fortes 

si l’on souhaite pouvoir analyser les composés traces des échantillons. 

 

2.3. Stratégie d’étude des dépôts humides au Sahel à partir de 

mesures pluriannuelles  

2.3.1. Le Sahel, zone d’étude pour les dépôts humides de poussières minérales 

 
Le Sahel est une région semi-aride où les concentrations atmosphériques en aérosols sont fortement 

pilotées par la variabilité saisonnière des émissions et transports de poussières minérales. Les 

précipitations y ont lieu pendant la saison des pluies et sont peu fréquentes. Pendant cette saison 

humide, qui a généralement lieu de mai à octobre, le Sahel est sous l’influence de la mousson 

africaine, qui apporte de l’air humide du Golfe de Guinée et contrôle la majorité des retombées 

atmosphériques dans la bande sahélienne. Durant cette même période, des conflits de masse d’air 

entre le flux d’air chaud et sec en provenance du Sahara et l’air humide de la mousson se produisent 

sur la partie nord de la zone de convergence intertropicale tandis que le réchauffement de la surface 

favorise la convection de masse d’air. Cela se traduit par des systèmes convectifs mésoéchelle (MCS) 

qui sont des cellules convectives organisées, fréquemment suivies par une région stratiforme, qui 

peut couvrir une région pluvieuse continue jusqu’à 100 km (e.g., Houze, 1997). Pendant la saison 

des pluies, 12 % des MCS sont responsables de 90 % de la quantité totale de pluie (Lebel et al., 

2003 ; Nicholson, 2013) et les plus intenses (3 – 4 % des événements pluvieux) contribuent jusqu’à 
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80 % des précipitations au Sahel (Nesbitt & Zipser, 2003 ; Nicholson, 2013). Les gouttes d’air froid 

(Cold Pool, CP, terme et acronyme également utilisés dans la suite du document) sont le résultat de 

courants de densité de mésoéchelle qui résultent de l’échange de chaleur latente de l’évaporation 

ayant lieu sous les nuages de précipitation vers les courants convectifs descendants profonds (e.g., 

Harrison et al., 2021). De ce fait, ils participent au développement de nouvelles cellules convectives 

(Wilson & Schreiber, 1986 ; Provod et al., 2016). Les MCS et les gouttes d’air froid sont, non 

seulement la cause principale de la quantité de précipitation et de sa variabilité au Sahel (Laurent et 

al., 1998 ; Mathon et al., 2002 ; Vischel et al., 2019), mais aussi responsables de soulèvements 

importants de poussières pendant la saison des pluies (Marsham et al., 2008 ; Williams et al., 2009 ; 

Marticorena et al., 2010 ; Kaly et al., 2015 ; Bergametti et al., 2022). Plusieurs études ont étudié la 

charge atmosphérique ainsi que le dépôt au Sahel (e.g., Drees et al., 1993 ; Orange, 1990 ; 

Ramsperger et al., 1998 ; Rott, 2001). Plus récemment, la variabilité spatiale et temporelle des dépôts 

de poussières désertiques dans le Sahel central a été analysée par Marticorena et al. (2017) en 

utilisant 7 années de mesures continues. Ces auteurs ont documenté l’occurrence des événements 

de dépôt ainsi que les paramètres associés tels que les concentrations d’aérosols et les conditions 

météorologiques. Les retombées de ces poussières présentent un fort cycle saisonnier lié à la saison 

humide (Marticorena et al., 2017). 

J’ai choisi d’étudier la variabilité du dépôt humide à l’échelle interannuelle au Sahel dans la continuité 

des travaux menés par Marticorena et al. (2017), en me questionnant sur quel est l’impact des gouttes 

d’air froid sur le dépôt humide de poussières désertiques dans le Sahel ? Pour répondre à cette 

question, je m’appuie sur les flux de dépôts humides, les mesures météorologiques de surface 

(vitesse et direction du vent, température, humidité relative et quantité de précipitations), de 

concentration atmosphérique de surface (PM10) acquis sur une période de 9 ans (2007 – 2015) par 

le réseau INDAAF au Sahel. Ce jeu de données long terme permet de mener une étude 

statistiquement représentative de classification et d’interprétation des conditions météorologiques et 

précipitations rencontrées au Sahel et associées au dépôt humide. 

 

2.3.2. Description des sites et des données acquises sur le long terme  

 
L’installation de stations situées dans le Sahel central, notamment à Banizoumbou (Niger) et Cinzana 

(Mali), s’est mis en place en 2006 dans le cadre de la campagne internationale AMMA32 

(Redelsperger et al., 2006 ; Rajot et al., 2008). Ces stations ont été par la suite intégrées au réseau 

INDAAF et servent depuis d'observatoire à long terme pour documenter la concentration et le dépôt 

                                                
32 Analyse Multidisciplinaire de la Mousson Africaine 
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de poussière minérale depuis leur installation en 2006 (Marticorena et al., 2010 ; Kaly et al., 2015 ; 

Marticorena et al., 2017).  

La station de Banizoumbou est située dans une jachère à 2,5 km du village de Banizoumbou à 60 km 

à l'est de Niamey au Niger (13,54° N, 2,66° E) tandis que la station de Cinzana est située dans une 

station de recherche agronomique de l'Institut d'Économie Rurale localisée à 40 km à l'est-sud-est de 

Ségou au Mali (13,28° N, 5,93° W) (Figure 2.3). Entre 2007 et 2015, les précipitations à Banizoumbou 

ont été comprises entre 311 à 767 mm an-1 et à Cinzana entre 457 et 925 mm an-1. 

 

 

Figure 2.3. Stations INDAAF de mesures et de suivi des poussières désertiques de Cinzana (Mali) et Banizoumbou (Niger) 

(adapté de Marticorena et al. (2017). 

 
Les précipitations sont mesurées à l'aide d'un pluviomètre ARG100 à auget basculant (précision de 

0,2 mm). En parallèle, d'autres paramètres caractérisant les masses d'air en surface sont mesurés 

tels que la température de l'air, l'humidité relative à l'aide d'un capteur Vaisala 50Y, HMP50 ou HMP60 

et la direction et la vitesse du vent à l'aide d'un Windsonic 2-D Gill Instruments©. Toutes les mesures 

sont enregistrées en utilisant les instruments de Campbell Scientific©. Les concentrations de 

particules atmosphériques sont mesurées à l'aide d'un TEOM 1400A (Tapered Element Oscillating 

Microbalance, Thermo Scientific©). L'instrument est équipé d'une entrée PM10, i.e. avec une coupure 

d'efficacité de 50 % pour les diamètres aérodynamiques inférieurs à 10 μm. La mesure des 

concentrations atmosphériques à l’aide du TEOM permet d’obtenir des concentrations de l’ordre de 

quelques microgrammes à quelques grammes par mètre cube d’air. La limite de détection de 

l'instrument est d'environ 0,06 µg m-3 pour un temps d'échantillonnage de 1 h (Marticorena et al., 

2017). Les mesures météorologiques et les concentrations de PM10 sont enregistrées comme des 

moyennes de 5 minutes. 

Les dépôts humides sont collectés à l'aide d'un échantillonneur automatique de dépôts MTX 

ARS 1010 (MTX Italia SPA, Modane, Italie) installé à 5,2 m de hauteur à Banizoumbou et Cinzana. 
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Le MTX est un collecteur de dépôt robuste et fiable, adapté pour une utilisation sur le long terme en 

milieu reculé. L'échantillonneur est équipé d'un capteur d'humidité qui détecte le début de chaque 

événement pluvieux et permet la collecte du dépôt humide uniquement. Les échantillons sont 

récupérés la plupart du temps après chaque précipitation par les opérateurs ou au moins une fois par 

semaine. Dans ce dernier cas, un échantillon de dépôt humide peut contenir plusieurs événements 

de dépôt humide. Les dépôts humides ont été échantillonnés en continu de 2007 à 2015. Cela a 

permis de collecter 288 échantillons de dépôts humides à Banizoumbou et 358 échantillons de dépôts 

humides à Cinzana. 

 

2.3.3. Méthode de classification des évènements de pluie et de dépôt humide 

 
Nous avons utilisé deux critères pour définir les événements pluvieux au Sahel : (a) un événement 

pluvieux correspond à une pluie cumulée strictement supérieure à 0,2 mm, soit la limite de détection 

du pluviomètre ; (b) nous considérons que deux événements pluvieux sont distincts l'un de l'autre si 

la fin d'un événement et le début du suivant sont séparés par au moins 3 h sans précipitations 

(Figure 2.4). À partir de ces critères, 520 événements pluvieux allant de 0,4 à 115 mm 

(moyenne = 11,8 mm, médiane = 6,6 mm) ont été collectés à Cinzana et 363 événements pluvieux 

allant de 0,4 à 80,2 mm (moyenne = 11,4 mm, médiane = 5,6 mm) ont été collectés à Banizoumbou 

sur la période 2007-2015. 

 

 

Figure 2.4. Schéma conceptuel illustrant la distinction de deux évènements pluvieux distincts. 
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La plupart des événements pluvieux qui se produisent au Sahel sont associés à des MCS au sein 

desquels les précipitations convectives se transforment progressivement en précipitations 

stratiformes. Comme nous disposons d'observations à un endroit donné, les événements pluvieux 

échantillonnés ne correspondent pas aux mêmes stades d'évolution des MCS. Ainsi, notre ensemble 

de données mélange à la fois des événements de pluie convective, stratiforme et mixte. Les 

différentes phases des MCS peuvent être caractérisées à la surface par la température de la goutte 

d’air froid (cold pool ou CP) qui informe sur l'intensité des courants descendants, et donc sur la 

convection, ainsi que par d'autres paramètres météorologiques de surface tels que la vitesse et la 

direction du vent (e.g., Flamant et al., 2009 ; Knippertz et al., 2009). Provod et al. (2016) ont à ce 

propos décrit les propriétés de surface des évènements de CP sahéliens à Niamey (Niger) pendant 

la saison humide de 2006 montrant que ces derniers sont caractérisés par une diminution simultanée 

de la température, une augmentation de la pression de surface et une augmentation soudaine de la 

vitesse du vent. 

En m’appuyant sur ce travail, j’ai calculé pour chaque événement pluvieux les changements de 

vitesse et de température du vent comme la différence entre la vitesse minimale du vent (température 

maximale) observée pendant les 60 min précédant le début de la pluie et la vitesse maximale du vent 

(température minimale) observée pendant les 120 min suivant le début de la pluie. J’ai également 

calculé le changement maximal de la direction du vent survenu sur un pas de temps de 30 minutes. 

La méthode d'identification des CP est principalement basée sur l'étude de Provod et al. (2016). Les 

événements pluvieux sont classés comme CP lorsqu'ils sont associés simultanément à un 

changement de direction du vent d'au moins 30° (ΔDir ≥ 30°), à une baisse de température d'au moins 

2 °C (ΔT ≥ 2,0°C) et à une augmentation de la vitesse du vent (ΔV < 0 m s-1), les autres événements 

pluvieux étant classés comme NCP (Non Cold Pool). Cependant, en plus du traitement automatisé, 

chaque événement a été vérifié individuellement pour confirmer son appartenance à la classification 

CP ou NCP.  

 

2.3.4. Conditions d’utilisation des ratios de lessivage 

 
Les ratios de lessivage ont été définis en Sect. 1.2.3, je ne détaille ici que les hypothèses faites pour 

travailler avec des concentrations atmosphériques et des quantités de pluies les plus représentatives 

possibles à partir du jeu de données avec lequel je travaille. 

Le lessivage des aérosols atmosphériques par la pluie dépend de la probabilité de collision entre une 

goutte de pluie et une particule (Slinn, 1974). Nous supposons en première approximation que le 

nombre de gouttes est proportionnel à la quantité de précipitations mesurées et que les 

concentrations de PM10 sont un indicateur du nombre de particules dans l'atmosphère. Ces postulats 
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consistent à considérer que les distributions de taille des gouttes de pluie et des aérosols sont 

monomodales (ou du moins très rapprochées) et ne changent pas avec le temps. Étant donné qu'à 

chaque pas de temps de 5 minutes, la concentration d’aérosols dans l’atmosphère et les 

précipitations changent, nous estimons les concentrations moyennes de particules pendant un 

événement pluvieux en pondérant les concentrations de PM10 mesurées à un pas de temps (i) par la 

quantité de pluie qui est tombée pendant ce même pas de temps (i) (équation 2.1). 

Cair=  ∑ CPM10,i (µg m-3)i ×
Pi (mm)

Ptot (mm)
              Équation 2.1 

CPM10,i étant les concentrations de PM10 en mesurées au niveau de la surface et Pi, la quantité de 

précipitations au pas de temps i et Ptot la quantité de précipitations totale de l’évènement pluvieux.  

Cela permet de mieux représenter la variation des concentrations de PM10 en fonction des intervalles 

de temps de précipitations pendant l'événement. Néanmoins, il faut garder à l'esprit que l'utilisation 

des concentrations de PM10 pour représenter le contenu atmosphérique en poussières désertiques 

ne permet pas de tenir compte des particules plus grosses qui pourraient constituer une fraction non 

négligeable des dépôts atmosphériques.  

Pour calculer les ratios de lessivage, nous devons supposer que les concentrations de poussière que 

nous avons mesurées à la surface sont représentatives de celles sous le nuage précipitant pour les 

événements associés à des gouttes froides et que le washout est largement prédominant par rapport 

au rainout. Ces hypothèses ne se vérifient probablement que dans le cas d'événements convectifs 

bien établis. Au cours de tels événements, la teneur en poussière atmosphérique est dominée par 

l'émission locale de poussière. Desboeufs et al. (2010) ont montré, en utilisant un collecteur de pluie 

séquentiel, que le processus de washout est le principal contributeur au contenu en poussière des 

premiers mm de pluie et que les particules contenues dans ces premiers mm sont prédominantes (40 

à 90 %) dans la masse totale déposée humide au Sahel. De plus, lors d'événements convectifs 

intenses, les particules de poussière émises sont profondément mélangées dans la colonne 

atmosphérique par la turbulence très importante, ce qui rend raisonnable l'hypothèse de 

concentrations d’aérosols en surface représentatives de la concentration dans la colonne 

atmosphérique. 

Nous avons donc sélectionné les événements de pluie associés à des gouttes d’air froid (CP) afin 

d’étudier la relation entre les concentrations de PM10 et les concentrations de particules mesurées 

dans le dépôt humide. Leary & Houze (1979) ont indiqué que les pluies convectives sont la plupart 

du temps associées à un taux de précipitation moyen supérieur ou égal à 10 mm h-1. Le même seuil 

a été utilisé par Nzeukou et al. (2004) pour étudier les pluies convectives au Sénégal. Schumacher & 

Houze (2006), en utilisant les observations de TRMM33, ont trouvé que les pluies convectives, en 

                                                
33 Tropical Rainfall Measuring Mission Precipitation Radar 
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Afrique de l'Ouest, ont une intensité moyenne de 14 mm h-1. Ainsi, nous séparons les événements 

de CP en fonction de leur taux de précipitation moyen (R), supérieur et inférieur à 10 mm h-1, pour 

calculer le WR selon les équations 1.7 et 2.1. Les événements CP avec R ≥ 10 mm h-1 étant 

considérés comme les événements les plus convectifs. 

 

2.4. Stratégie d’étude des dépôts humides par collecte 

séquentielle en milieu urbain 

2.4.1. Choix de l’approche séquentielle en milieu urbain  

 
Pour ce travail sur l’échantillonnage intraévènementiel des dépôts humides, le choix a été fait de 

collecter les dépôts en milieu urbain en région parisienne. Améliorer notre connaissance sur le 

transfert des aérosols dans les dépôts humides au cours de pluies et déterminer leurs compositions 

reste un enjeu dans un contexte de qualité de l’air dégradée dans les zones urbaines. Les 

prélèvements ont été effectués sur la station de qualité de l’air du Laboratoire Interuniversitaire des 

Systèmes Atmosphériques (48,79° N, 2,44° E) situé sur le toit de la Maison des Sciences et de 

l’Environnement, sur le site de l’Université Paris-Est Créteil. Il s’agit d’un site urbain avec de 

nombreuses sources locales de particules et de gaz précurseurs. Sans être exhaustif, la station se 

situe à côté de nombreux axes routiers comme l’autoroute A86, voies ferroviaires pour trains 

régionaux et sites industriels (incinérateur, industrie agroalimentaire) localisés à moins de 2 km du 

site d’étude. À cela s’ajoute les transports d’aérosols longue distance auxquels la région parisienne 

peut-être soumise. Il est donc possible de rencontrer des situations diverses et variées de charge en 

aérosols aussi bien sur l’amplitude des concentrations massiques que sur la variété des compositions 

chimiques. On peut aussi se trouver dans des situations de mélanges d’aérosols, ou au contraire des 

situations où un type d’aérosols prédomine.  

Le choix stratégique de ce site est double : 1) scientifique : mieux comprendre comment le dépôt 

humide des aérosols se fait au cours d’une pluie est un enjeu pour améliorer les estimations des 

bilans en aérosols en région parisienne, mais aussi la connaissance de leurs sources ; 

2) opérationnel : afin de pouvoir bénéficier de mesures atmosphériques complémentaires réalisées 

par la station de mesures et d’être à proximité immédiate des infrastructures du laboratoire (salles 

blanches, instruments…) pour conditionner et analyser les échantillons de pluie juste après leur 

collecte. 

Pour observer le dépôt humide et son évolution au cours d’un évènement, une stratégie de collecte 

séquentielle des pluies est mise en place. La collecte séquentielle doit répondre à différentes 

contraintes et a nécessité le développement d’un collecteur spécifique. On doit pouvoir collecter 
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différentes fractions de pluie successives sans les mélanger et avec un suivi temporel adapté aux 

conditions de pluies. Le choix a aussi été fait de regarder à la fois la composition élémentaire, mais 

aussi ionique des phases particulaire et dissoute du dépôt humide et donc de réfléchir aux protocoles 

et analyses pertinentes à mettre en place pour cela. 

Par ailleurs, pour interpréter les mesures de dépôt, il convient de documenter de façon concomitante 

l’évolution des concentrations atmosphériques, l’évolution de la pluviométrie, de la hauteur du plafond 

nuageux, etc. au fur et à mesure de la progression des évènements de précipitations. Ce volet a 

constitué la majeure partie de mon travail de thèse, tant autour du développement d’un nouveau 

système de collecte séquentielle ; qu’autour de la mise en place des protocoles de collecte et de 

conditionnement des échantillons. 

 

2.4.2. Développement d’un collecteur séquentiel de dépôts humides  

 
Le laboratoire Inter-universitaire des Systèmes Atmosphériques (LISA) a une longue expérience dans 

l’étude des dépôts atmosphériques et de leur composition chimique. Plusieurs études de dépôts 

humides ont été réalisées au LISA depuis la fin des années 1980 dans différents environnements 

méditerranéens (Losno et al., 1988 ; Bergametti et al., 1992 ; Laurent et al., 2015 ; Vincent et al., 

2016 ; Fu et al., 2017 ; Desboeufs et al., 2018), dans des environnements reculés en Afrique de 

l’ouest (Desboeufs et al., 2010 ; Marticorena et al., 2017), mais aussi dans l’océan indien (Heimburger 

et al., 2013). Ces études ont été réalisées à l’aide de collecteurs commercialisés (comme ceux de 

type MTX, ou de type Eigenbrodt), mais principalement à l’aide de collecteurs conçus spécifiquement 

pour ces études. Cela a permis de nourrir l’expertise au LISA et de mener des réflexions sur les 

stratégies de collecte des dépôts atmosphériques en masse ainsi que sur leur chimie.  

Par exemple, un Collecteur Automatique de Retombées Atmosphériques insolubles à Grande 

Autonomie (CARAGA) a été développé dans l’objectif de suivre l’évolution temporelle des dépôts 

journaliers à hebdomadaires de façon automatique et autonome (Laurent et al., 2015). Un réseau de 

mesure de 5 à 6 collecteurs mis en place au début des années 2010 a ainsi permis de documenter 

les dépôts hebdomadaires d’aérosols minéraux sur le bassin méditerranéen pendant plusieurs 

années de mesures (Vincent et al., 2016). Ce collecteur est doté d’une surface de collecte de 0,2 m² 

et permet d’échantillonner jusqu’à 25 échantillons. 

À la fin des années 1980, un collecteur séquentiel de précipitation a été conçu au LISA. Il avait une 

surface de collecte de 1 m² et permettait d’échantillonner une pluie en 24 fractions successives de 

0,10 mm sans mélange des différentes fractions, ou des évènements de pluie (Jaffrezo & Colin, 

1987). Une autre étude de collecte séquentielle de précipitations a été mené par le laboratoire en 

milieu semi-aride lors de la campagne AMMA (African Monsoon Multidisciplinary Analysis) 
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(Desboeufs et al., 2010). Le collecteur séquentiel de précipitation de type Eigenbrodt utilisé dans le 

cadre de cette étude est doté d’une surface de collecte de 0,005 m² et d’un carrousel permettant de 

collecter jusqu’à 6 échantillons pour décrire une pluie. 

En revanche, ces différents dispositifs ne sont pas adaptés pour répondre simultanément aux 

questions posées dans le cadre de mes travaux de thèse et à l’ensemble des contraintes identifiées 

: fréquence d’acquisition très rapide pour suivre l’évolution des dépôts en début de pluie et permettant 

également un suivi sur une période longue de pluie ; étudier la chimie des dépôts d’éléments majeurs 

et traces. Pour cela, aucun des collecteurs précédemment développés/utilisés au LISA ne convient 

mais il faut combiner leurs différents points forts :  avoir une grande surface de collecte (comme le 

collecteur séquentiel de Jaffrezo & Colin, 1987),  un système de distribution automatique (comme le 

CARAGA de Laurent et al., 2015) mais permettant une séparation des fraction de manière beaucoup 

plus  rapide (en quelques secondes), plusieurs dizaines de fractions (comme le collecteur de Jaffrezo 

& Colin, 1987 et le CARAGA Laurent et al., 2015) et sans mélange de volume adapté à l’intensité de 

précipitation et un système composé de matériaux inertes chimiquement pour l’analyse de la 

composition élémentaire et ionique jusqu’aux éléments traces (comme le système de collecte de 

Desboeufs et al., 2010) à la fois de la phase dissoute mais aussi de la phase particulaire.  

Description du collecteur 

Dans le cadre de ma thèse, un nouveau collecteur séquentiel de dépôt a été entièrement développé 

au LISA avec un très fort investissement des ingénieurs et techniciens du Département Technique 

du laboratoire à la fois dans la conception et la réalisation. Ce collecteur répond aux contraintes que 

nous avons identifiées pour étudier la variabilité intraévènementielle dans le dépôt humide. Le 

collecteur est doté d’une grande surface de collecte (1 m²) permettant d’optimiser un l’échantillonnage 

automatique de nombreuses fractions de pluie, jusqu’à 24 fractions de volume compris entre 50 et 

100 mL (ce qui correspond à 0,05 – 0,1 mm de pluie pour notre surface de collecte de 1 m2). Il est 

doté d’un système de distribution permettant la séparation des fractions de pluie sans que ces 

dernières ne soient mélangées. Les matériaux rentrant en contact avec l’eau de pluie doivent être 

choisis en fonction des composés chimiques et du niveau de concentration recherchée. Le système 

de collecte est composé de matériaux inertes chimiquement (Téflon-PFA34, PTFE35, PP36, néoprène). 

Un schéma du collecteur séquentiel est représenté sur la Figure 2.5. Il s’agit d’une structure de 2 m 

de hauteur ouverte sur sa partie supérieure et fermée sur ses côtés dans laquelle est disposé un 

entonnoir souple pyramidal à base carrée en téflon avec une surface de collecte de 1 m².  

                                                
34 Perfluoroalkoxy 
35 Polytétrafluoroéthylène 
36 Polypropylène 
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Figure 2.5. (a) Schéma représentant du collecteur séquentiel, (b) photo de l’intérieur du collecteur. 

 
La partie supérieure du collecteur par où se fait la collecte des dépôts humides est fermée à l’aide 

d’un toit couvercle en PMMA37 qui est retiré manuellement juste avant le début de la pluie afin d’éviter 

le dépôt sec et de collecter l’évènement dès les premières gouttes. La grande superficie de collecte 

et donc du couvercle rendait plus complexe la mise en place d’un système d’ouverture automatique 

du couvercle en tout début de pluie. Lors de la campagne de terrain, le prélèvement des pluies se 

faisait donc sur alerte en fonction des prévisions météorologiques. 

Afin de faciliter la gestion de l’écoulement de la pluie, l’entonnoir est connecté à une ampoule à 

décanter en Téflon à l’aide d’un connecteur en PP. La séparation des fractions de pluie a lieu au 

niveau de l’ampoule à décanter grâce à un détecteur optique de niveau réglé sur un volume de 

collecte prédéfini (généralement entre 50 et 100 mL). Dès lors que le niveau d’eau dans l’ampoule 

est atteint, ’une pompe péristaltique est activée afin de purger l’eau et d’accélérer l’écoulement de la 

fraction de pluie à travers un système de distribution. Ce dispositif permet de conditionner chaque 

fraction de pluie dans un flacon en PP ou Téflon en 4 secondes.  

                                                
37 Polyméthacrylate de méthyle acrylique 
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Un système de distribution permet de passer du remplissage d’un flacon à un autre. Il est composé 

de deux parties en PP : la partie supérieure qui effectue une rotation (ci-après appelée « rotor ») et 

qui vient s’aligner sur une des 24 positions de la partie inférieure du système de distribution (ci-après 

appelée « stator ») (Figure 2.6). Chacune des 24 positions du stator est reliée à un des 24 flacons de 

collecte par un tube en PTFE et un bouchon, fait à façon permettant l’écoulement de la pluie tout en 

limitant les contaminations par l’air ambiant lors du remplissage du flacon. 

 

  

Figure 2.6. Schéma du système de distribution. 

 
Une unité de contrôle permet de programmer a priori le volume à injecter dans chaque position de 

prélèvement afin de pouvoir collecter de manière autonome et automatique les différentes fractions 

de l’évènement pluvieux. Il est néanmoins toujours possible de venir modifier l’unité de contrôle au 

cours de l’évènement, par exemple pour adapter la séquence de collecte à des variations d’intensité 

de pluie.  

La Figure 2.7 récapitule les différentes instructions programmées et réalisées par le système de 

distribution durant la collecte d’une pluie. Une fois que la pluie dans l’ampoule à décanter a atteint le 

détecteur de niveau, ce dernier envoie un signal à l’unité de contrôle qui déclenche la pompe 

péristaltique durant 4 secondes, permettant ainsi de purger totalement l’ampoule (jusqu’à 100 mL) à 

travers l’unité de distribution vers le flacon de collecte de la ligne i. Cette étape peut être répétée N 

fois afin de collecter un volume supérieur dans le flacon de collecte i. Une fois que le flacon i est 

rempli comme défini, l’unité de contrôle note dans un fichier texte la date, l’heure, la position i du 

flacon ainsi que le nombre de déclenchements M de la pompe péristaltique. Ensuite, le micromoteur 

pas à pas est déclenché afin que la partie rotor fasse une rotation de 15° (1/24e) vers la position de 

collecte suivante.  

 



 
 

68 
 

Le système de prélèvement a été pensé pour pouvoir prélever plus d’une vingtaine de fractions de 

pluie, dont les volumes peuvent être compris entre 50 mL et 500 mL, et faire des blancs de terrain. 

Des pluies jusqu’à 10-15 mm peuvent donc être collectées séquentiellement. Pour des pluies plus 

intenses, la dernière position de collecte peut être utilisée afin de récupérer la fin de la pluie jusqu’à 

2 mm supplémentaires, et il reste possible de venir adapter les différents volumes de collecte ainsi 

que d’ajouter au fur et à mesure de l’avancée de la pluie des nouveaux flacons de collecte. 

Le dispositif de prélèvement séquentiel, associé à l’unité de contrôle, permet alors de s’adapter à 

chaque type d’évènement pluvieux et ainsi de collecter en plusieurs fractions des évènements de 

pluie très intenses (jusqu’à 60 – 70 mm h-1) avec une résolution minimale de 0,05 mm pour chaque 

fraction et cela sans que ces dernières soient mélangées. 
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Figure 2.7. Description des actions de l’unité de contrôle permettant la collecte en plusieurs fractions de pluie. 
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2.4.3. Mesures colocalisées de paramètres météorologiques et d’aérosols 

 
Afin de pouvoir interpréter les mesures de dépôt humides, l’acquisition de mesures complémentaires 

est nécessaire. Il faut que ces mesures soient colocalisées et avec une résolution temporelle 

cohérentes avec les mesures de dépôt. Le collecteur séquentiel de dépôt humide a été installé sur la 

station de mesures à proximité d’une station de mesures météorologiques documentant la 

pluviométrie (pluviomètre 3070A avec une précision de 0,2 mm, la température, l’humidité relative, la 

direction et la vitesse de vent (station Campbell Scientific © avec une résolution d’acquisition de 

1 min). En complément, j’ai mis en place une stratégie de mesure de l’intensité de précipitations, de 

la distribution en taille des gouttes de pluie, mais aussi de la hauteur de la base du nuage, de 

l’homogénéité de la colonne atmosphérique, et enfin des concentrations massiques et de la 

composition élémentaire des aérosols. 

 

Mesure du suivi des précipitations à l’aide d’un disdromètre 

La distribution en taille des gouttelettes ainsi que la vitesse de chute sont mesurées à l’aide d’un 

disdromètre optique OTT PARSIVEL® (PARticle SIze and VELocity). Ce dernier est équipé d’un 

détecteur laser qui génère un faisceau lumineux plat et horizontal, de surface de mesure de 54 cm², 

à 650 nm, qui est converti en signal électrique par la partie recevant le signal. Lorsqu’une goutte 

passe à travers le faisceau lumineux, cette dernière bloque une partie du faisceau, comme illustré 

sur la Figure 2.8, correspondant à son diamètre. L’intensité du signal reçu par le disdromètre est alors 

réduite, permettant la détermination du diamètre de la goutte. La durée de cette perte de signal permet 

de déterminer la vitesse de chute de cette goutte.  

 

 

Figure 2.8. Schéma illustrant le principe de la mesure du disdromètre. 

 
Il permet la mesure de gouttelettes d’eau de diamètre allant de 0,2 à 8 mm précipitant à des vitesses 

comprises entre 0,2 et 20 m s-1. Ainsi, à l’aide de ces deux informations, le disdromètre permet 

d’obtenir non seulement une information sur la distribution en taille et la vitesse de chute des 

gouttelettes, mais aussi de pouvoir remonter à un cumul de précipitation, une intensité de 
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précipitation, l’énergie cinétique, la réflectivité radar, la visibilité et le type de précipitation selon le 

classement SYNOP38. Un exemple de résultat de mesures est représenté sur la Figure 2.9. 

 

 

Figure 2.9. Exemple de résultats de mesures disdrométriques pour la pluie du 13 avril 2022, à Créteil, France. 

 

Informations sur la colonne atmosphérique par mesures célométriques  

La hauteur de la base des nuages, la présence de précipitation ainsi que l’homogénéité de la colonne 

sous le nuage sont obtenues à l’aide d’un célomètre (Vaisala CL31). Le célomètre utilise une 

technologie lidar et émet une impulsion lumineuse vers le ciel. Les photons ainsi émis sont 

rétrodiffusés par les particules se trouvant sur le trajet optique (e.g., aérosols, gouttes d’eau). Chaque 

impulsion laser rétrodiffusée est captée par le célomètre afin de définir l’altitude de la particule selon 

le temps entre l’émission et le retour du signal réfléchi. La Figure 2.10 illustre les différentes 

informations que nous apporte la mesure. L’intensité du signal (illustré par le code couleur allant du 

bleu au rouge), nous donne une information qualitative sur l’homogénéité de la colonne 

atmosphérique à partir d’un code couleur proportionnel au nombre de particules se trouvant sur le 

trajet optique de la mesure. Les carrés bleus et blancs nous donnent une indication sur la hauteur de 

la base du nuage tandis que les carrés noirs indiquent la hauteur de la couche limite. Les trainés 

rouges permettent d’identifier les évènements de pluies et d’observer des précipitations en altitude, 

lorsque ces dernières n’atteignent pas la surface.  

                                                
38 Surface synoptic observations 
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Figure 2.10. Exemple de résultat de mesures célométriques obtenues le 29 mars 2022 à Créteil, France. 

 

Mesure des concentrations et compositions des aérosols atmosphériques  

Le Fidas 200 E (PALAS ®) est un granulomètre optique permettant de mesurer la distribution 

granulométrique des particules, comprises entre 0,18 et 18 µm, à l’aide de la loi de Lorenz-Mie. La 

mesure s’effectue à l’aide d’une tête de prélèvement TSP Sigma 2, qui permet le prélèvement d’air à 

un débit de 4,8 L min-1, reliée à l’unité de contrôle du Fidas. La ligne de prélèvement est équipée d’un 

module de contrôle d’humidité (IADS39) qui, à l’aide d’une sonde de température, permet d’ajuster la 

puissance de chauffe de la ligne afin de réguler l’humidité relative de l’air échantillonné et ainsi éviter 

des effets de condensations pouvant fausser la mesure. La température est régulée selon la 

température et l’humidité ambiante mesurées par la station météo reliée au Fidas. Une fois prélevées, 

les particules passent donc à travers la ligne de prélèvement jusqu’à la chambre de mesure dans 

laquelle passe de manière homogène une lumière polychromatique générée à l’aide d’une LED. 

Chaque particule passant à travers la chambre va diffuser la lumière qui sera détectée à l’aide d’un 

miroir se trouvant à un angle de 85 à 90°. Le nombre de ces impulsions va ainsi être utilisé pour 

déterminer la concentration en nombre des particules et l’intensité du rayonnement afin d’obtenir le 

diamètre de ces particules. Le système de mesure permet non seulement l’obtention de la distribution 

granulométrique des particules, mais aussi la classification de l’aérosol atmosphériques en plusieurs 

classes de taille et ainsi obtenir les concentrations massiques de PM1, PM2.5, PM4, PM10 et PMTOT 

(0,18 – 18 µm).  

                                                
39 Intelligent Aerosol Drying System 
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La composition chimique de l’aérosol est déterminée à l’aide d’un prélèvement sur membrane 

Nuclepore® (porosité 0,4 µm) qui est réalisé à l’aide d’une tête de prélèvement PM10. Il s’agit d’une 

méthode hors ligne qui nous permet d’échantillonner la masse d’air précédant l’évènement pluvieux 

(entre 12 à 24 h selon les concentrations atmosphériques). Il convient cependant de bien étudier les 

directions du vent, car tout changement de direction ayant lieu avant le début de la pluie peut induire 

un changement de la composition chimique de l’aérosol lessivé (e.g., masse d’air échantillonnée en 

provenance du sud de la France avec une dépression arrivant de l’Atlantique). 
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Figure 2.11. Dispositif expérimental installé sur la station qualité de l’air du LISA, sur le toit de l’Université Paris-Est-Créteil. (a) collecteur séquentiel de dépôt humide, (b) tête de 

prélèvement pour la collecte de particules sur filtres, (c) tête de prélèvement du Fidas, (d) célomètre et (e) disdromètre. Ce dispositif est complété par une station météorologique 
(pluviométrie, direction et vitesse de vent, T°, HR) non montrée ici.
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2.4.4. Protocoles de lavage et conditionnement des échantillons pour l’analyse 

d’éléments traces et d’espèces majeures 

 
Les échantillons de pluies peuvent être très chargés en aérosols ou au contraire présenter des 

teneurs très faibles, notamment en fin de pluie. Les concentrations peuvent varier sur plusieurs ordres 

de grandeur (< 1 µg L-1 et >10 000 µg L-1) entre deux pluies collectées et aussi au cours d’une même 

pluie entre le début et la fin de l’évènement. Ainsi, ces échantillons sont sensibles à la moindre 

contamination. C’est pourquoi la préparation du matériel nécessaire à la collecte des précipitations, 

mais aussi de toute la ligne de prélèvement, le matériel utilisé pour le conditionnement et l’analyse 

des échantillons a suivi un protocole de nettoyage rigoureux effectué en environnement contrôlé en 

salle propre et sous hotte à flux laminaire (HFL) (Figure 2.12).  

Selon la norme NF EN ISO 14 644-140, une salle propre est une « salle dans laquelle la 

concentration en nombre des particules en suspension dans l’air est maîtrisée et classée, et qui 

est construite et utilisée de façon à minimiser l’introduction, la production et la rétention des 

particules à l’intérieur de la pièce ». Au sein d’une salle propre, nous pouvons aussi opérer sous 

hotte à flux laminaire (HFL), ce qui permet d’avoir un environnement de travail propre spécifique à 

certaines activités, comme le lavage, le séchage ou les filtrations. J’ai travaillé dans les salles propres 

du LISA de normes ISO 5 à 7, et sous des HFL de norme ISO 1 se trouvant dans ces salles. Cet 

environnement de travail à la fois pour préparer le matériel avant prélèvement et pour effectuer les 

analyses a pour objectif de me permettre de mesurer aussi bien des espèces majeures que des 

éléments traces. À titre d’exemple, une salle de norme ISO 7 doit contenir au maximum 

83 200 particules de diamètre supérieur à 1 µm. Le nombre de particules est divisé par 10 pour 

chaque salle de norme supérieure, ISO 1 étant les salles les plus contrôlées. 

 

Figure 2.12. Illustration du travail dans la salle propre du LISA à l’Université Paris Cité. 

                                                
40 NF EN ISO 14 644-1, https://www.iso.org/fr/standard/53394.html  

https://www.iso.org/fr/standard/53394.html


 
 
 

76 
 
  

 

Protocoles de lavage du matériel en amont de la collecte sur le terrain 

Un protocole de lavage a pour objectif d’extraire tout contaminant soluble ou échangeable des parois 

des flacons, tubes et toutes autres surfaces qui sont amenés à être en contact avec l’échantillon 

d’eau, afin d’éviter une contamination de l’échantillon (Moody & Lindstrom, 1977 ; Ross, 1986 ; 

Reimann et al., 1999 ; GAW, 2004). Les protocoles de lavage mis en place au laboratoire sont 

spécifiques aux analytes recherchés dans les échantillons.  

Avec le soutien du Département Technique du LISA, les protocoles de lavage utilisés en routine au 

laboratoire ont été adaptés aux besoins de l’étude selon le temps de contact ainsi que les matériaux 

en contact avec l’eau de pluie. Les premières étapes des protocoles de lavage se déroulent en salle 

propre de norme ISO 7. Après avoir nettoyé au détergeant (PAIC®) et rincé à l’eau de ville, il faut 

rincer 3 fois à l’eau osmosée avant de laisser tremper pendant 24 h dans un bac de Decon® 

concentré à 2 % en volume. Ensuite, on rince de nouveau 3 fois à l’eau osmosée avant un trempage 

dans un bac d’HCl Normapur® à 2 % v/v pendant 2 h ou 24 h selon l’utilisation, par exemple 

seulement 2 h s’il s’agit d’un tube de conditionnement pour analyse des ions chlorures. Après avoir 

rincé 3 fois à l’eau osmosée, la suite du lavage a lieu sous HFL de norme ISO 1 dans une salle de 

norme ISO 5. À partir de cette étape, le protocole est différent selon l’usage et le temps de contact 

avec l’eau de pluie (Tableau 2.2). D’une manière générale, plus le temps de contact du matériau avec 

l’eau de pluie est grand, plus le protocole de lavage est rigoureux, avec en règle générale un trempage 

de plusieurs jours à plusieurs semaines supplémentaires. L’étape finale de chaque protocole consiste 

à rincer 3 à 5 fois à l’eau ultra pure (EUP) avant de laisser sécher sous HFL. 

Concernant l’entonnoir de 1 m², du fait de sa grande taille, un protocole de lavage spécifique a été 

mis en place : après avoir été nettoyé au détergeant, rincé à l’eau de ville et rincé à l’eau osmosée, 

l’entonnoir est trempé durant 2 fois 24 h dans une solution de Decon® à 2 % en volume en salle de 

norme ISO 7. L’entonnoir est retourné après les première 24 h afin que toute sa surface ait été en 

contact quand bien même de l’air se serait infiltré dans le bac. L’entonnoir est ensuite étendu dans 

une salle de norme ISO 6 afin d’être rincé abondamment avec, dans un premier temps, 500 mL de 

solution d’HCl Suprapur® à 2 % v/v sur chaque face, puis avec de l’eau ultrapure (1 à 2 L par face 

minimum). L’entonnoir est de nouveau rincé avec 500 mL d’eau ultrapure après avoir été installé sur 

le collecteur, juste avant la collecte de la pluie.  
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Tableau 2.2. Protocole de lavage en salle ISO-5 selon le temps de contact avec l’eau de pluie et l’usage 

Temps de contact élevé Temps de contact court 

Flacons et unité de 
filtration en Téflon 

Tubes pour 
analyse 

composition 
élémentaire 

Tubes pour 
analyses 

composition 
ionique 

Tube pompe 
péristaltique 

Tubes en Téflon 
sous l’unité de 

distribution 
Jonction entre 

entonnoir et 
ampoule en 

Téflon 

Ampoule à 
décanter 

3 x Rinçage eau ultrapure (EUP) 

 
Trempage 1 semaine 
dans une solution de 

HCl Suprapur® 
 2 % v/v 

 

Trempage 
1 semaine dans 
une solution de 
HCl Suprapur® 

2 % v/v 
 

Trempage > 
24 h dans EUP 

Trempage > 
24 h dans 

EUP 

Trempage > 24 h 
dans EUP 

 

Trempage 
24 h semaine 

dans une 
solution de 

HCl 
Suprapur®  

2 % v/v 
 

3 x Rinçage EUP 
 

3 x Rinçage EUP 
 

5 x Rinçage 
EUP 

 

Trempage > 24 h 
dans EUP 

 

Trempage > 
24 h dans 

EUP 
 

3 x Rinçage EUP 
 

Trempage > 
1 semaine 

trempage dans EUP 

5 x Rinçage 
EUP 

 

Trempage > 
1 semaine trempage 

dans EUP 

Trempage > 
1 semaine 

trempage dans 
EUP 

3 x Rinçage EUP 5 x Rinçage EUP 

 

Ce travail de préparation du matériel de collecte en amont des prélèvements de pluie sur le terrain 

est extrêmement fastidieux. À titre d’exemple, pour mes prélèvements de pluie, nous avons effectué 

avec le Département Technique du LISA des séries de lavages complètes de près de 500 flacons et 

près de 500 tubes. 

Conditionnement des échantillons après leur collecte 

Juste après la collecte, les flacons de prélèvement sont disposés dans une salle propre de norme 

ISO 6 pour le conditionnement des échantillons avant les analyses. Les différentes étapes sont 

retranscrites Figure 2.13. Le volume de chaque échantillon d’eau de pluie prélevé est déterminé par 

gravimétrie, méthode efficace et précise qui n’induit pas de contamination ni de risque de perte de 

liquide (GAW, 2004). Une fois pesée, un aliquot est prélevé pour l’analyse du pH (METTLER 

TOLEDO® Seven2Go) et un autre en prévision de futures analyses granulométriques. Ces dernières 

ne sont pas effectuées dans le cadre de ma thèse et nécessiteront un travail dédié. Le flacon est de 
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nouveau pesé avant filtration à travers une membrane Nuclepore® prénettoyée à l’EUP en 

polycarbonate avec une porosité de 0,2 µm afin de récupérer la phase particulaire sur la membrane. 

Les membranes sont ensuite conservées à l’abri de la lumière jusqu’à l’analyse de la composition 

élémentaire par Spectrométrie à Fluorescence X (SFX). Les différentes pesées permettent de pouvoir 

remonter au cumul de pluie filtré et collecté afin de pouvoir déterminer des concentrations massiques 

ainsi que de déterminer l’évolution des concentrations dans la pluie en fonction du cumul de 

précipitations. 

La filtration est effectuée le plus rapidement possible après la collecte sous une HFL ISO 1 dans une 

salle de norme ISO 6. La filtration est une étape importante pour la conservation, car elle permet de 

stopper toutes possibles interactions entre les phases dissoute et particulaire (Chan et al., 1983) ainsi 

qu’une potentielle activité biologique qui induirait une consommation de certains composés (Karlsson 

et al., 1999).  

Une fois filtrée, une partie de l’échantillon est versée dans un tube en PP qui est conservé à - 18 °C 

jusqu’à l’analyse de la composition ionique par chromatographie ionique tandis qu’une autre est 

versée dans un tube en PP et est acidifiée à pH = 1 avec de l’acide nitrique (HNO3, Suprapur ®) et 

conservé en chambre froide à 6 °C à l’abri de la lumière jusqu’à l’analyse de la composition 

élémentaire par Spectrométrie à plasma à couplage inductif (ICP). L’acidification des échantillons 

permet d’éviter l’adsorption des espèces élémentaires, comme Pb, Cu et Cd, sur les parois des 

flacons en PP (Struempler, 1973 ; Subramanian et al., 1978 ; Sekaly et al., 1999).  

 

 

Figure 2.13. Schéma du conditionnement des échantillons de précipitation avant les analyses chimiques. 
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2.4.5. Méthodes d’analyse : Des flux massiques à la composition chimique du 

particulaire et du dissout 

 
Les méthodes et instruments d’analyse présentés ci-dessous ont été choisis pour pouvoir me 

permettre de quantifier aussi bien de très faibles quantités de matière que des teneurs importantes 

dans les échantillons de pluies collectés (masse, composition ionique, composition élémentaire) et 

leurs différentes phases (particulaire, dissoute). Ces instruments font partie du parc analytique du 

LISA des Universités Paris Cité et Paris-Est Créteil et de la plateforme instrumentale PRAMMICS de 

l’OSU Effluve de l’Université Paris-Est Créteil. 

Microbalance et concentration massique 

La pesée des membranes avant et après filtration permet de déterminer la masse filtrée et ainsi 

remonter à une concentration massique de la fraction insoluble des échantillons de pluies. Chaque 

membrane est mise à stabiliser pendant 48 à 72 h dans une boite à gants à hygrométrie contrôlée 

(45 – 50 %) dans laquelle se trouve une microbalance (METTLER TOLEDO® XPR26C). La masse 

de la membrane est obtenue en moyennant les résultats de 3 pesées successives (m̅) après avoir 

déchargé le filtre à l’aide d’une électrode antistatique. Les 3 mesures permettent aussi d’obtenir une 

incertitude élargie associée à la pesée, selon la loi de Student (Equation 2.2). 

Δm= tstudent×
σm

3
    Équation 2.2 

Les masses de particules sur la membrane sont alors obtenues en retirant la masse de la membrane 

vierge, m̅0 ± Δm 0, obtenue lors de la première série de pesées, de la masse de la membrane après 

filtration, m̅1 ± Δm 1, obtenue lors de la seconde série de pesées. On obtient dès lors la concentration 

massique (Cm) de la fraction de pluie en divisant cette masse par le volume filtré Vf (équation 2.3), et 

l’incertitude (ΔCm) associée correspond à la propagation des incertitudes de pesée des membranes 

et des flacons (équation 2.4). 

Cm=
m̅1-m̅0

Vf
     Équation 2.3 

ΔCm= √(
dCm

dm̅0
)

2

×(∆m0)2+ (
dCm

dm̅1
)

2

×(∆m1)2+ (
dCm

dVf
)

2

×(∆Vf)2
2

 Équation 2.4 

 

Chromatographie ionique  

La chromatographie ionique est une technique de séparation d’ions et de composés polaires tels des 

ions inorganiques, des métaux de transitions, ou des acides et des bases de faible poids moléculaire 

(Jackson, 2000). Le principe de cette technique analytique est de faire passer un échantillon aqueux 
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ionique (la phase mobile) à travers une colonne (la phase stationnaire) qui se comporte comme un 

site échangeur d’ions. La séparation des composés repose alors sur leur affinité avec les sites 

échangeurs d’ions ainsi que la capacité de l’éluant à venir désorber les composés des sites 

d’échanges.  

La chromatographie ionique est une technique analytique utilisée dans de nombreuses études et 

réseaux de mesures s’intéressant à la composition ionique des précipitations (GAW, 2004 ; Okuda et 

al., 2005 ; Sicard et al., 2007 ; Galy-Lacaux et al., 2009 ; Pu et al., 2017 ; Castillo et al., 2017). En 

effet, il s’agit d’une technique qui permet la détermination simultanée des ions organiques et 

inorganiques, une sélectivité et une sensibilité élevées, des résultats reproductibles et nécessite un 

faible volume d’analyse (Jackson, 2000 ; Buchberger, 2001 ; Michalski & Kurzyca, 2006).  

Dans le cadre de mes travaux de thèse, les analyses ont été effectuées à l’aide de la chromatographie 

ionique Compact IC Flex (Metrohm®) de la plateforme PRAMMICS (Figure 2.14). Selon les espèces 

ioniques recherchées, les caractéristiques de séparation ne sont pas les mêmes, la détection est en 

revanche identique et se fait à l’aide d’un conductimètre. Un système de suppression chimique est 

présent pour l’analyse des anions afin d’augmenter la sensibilité de l’analyse. Pour l’obtention des 

concentrations des espèces cationiques (Na+, K+, NH4
+, Mg2+ et Ca2+), l’éluant est un mélange acide 

nitrique/acide dipicolinique tandis que pour l’obtention des concentrations des espèces anioniques 

(F-, Cl-, NO3
-, SO4

2- et PO4
3-), l’éluant est un mélange de carbonate de sodium (Na2CO3) et de 

bicarbonate de sodium (NaHCO3). Ceci explique pourquoi les carbonates ne seront pas analysés 

dans les échantillons de pluies prélevés. 

 

 

Figure 2.14. Chromatographie ionique de la plateforme PRAMMICS à l’Université Paris-Est Créteil. De gauche à droite se 

trouve l’ordinateur, la colonne pour l’analyse des cations, un échantillonneur automatique, la colonne pour l’analyse des 
anions. 
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Les limites de quantification (LQ) de l’analyse sont obtenues à l’aide des contrôles effectués durant 

l’analyse et de leur déviation par rapport à la gamme d’étalonnage (Tableau 2.3). En effet, la limite 

de quantification est fixée comme étant égale à la concentration la plus élevée pour laquelle on 

observe une déviation > 10 % par rapport à la gamme étalon. Les limites de détection (LD) sont quant 

à elles déterminées comme étant 3 fois inférieures aux limites de quantification (LQ=3 ×LD). 

 
Tableau 2.3. Limites de quantification (LQ) et de détection (LD) de l’analyse par chromatographie ionique. 

Espèce ionique LQ (ppb) LD (ppb) 

Na+ 25 8,3 

K+ 10 3,3 

NH4
+ 25 8,3 

Mg2+ 10 3,3 

Ca2+ 25 8,3 

F- 20 6,7 

Cl- 15,6 5,2 

NO3
-
 15,6 5,2 

SO4
2-

 15,6 5,2 

PO4
3- 20 6,7 

 

 Spectrométrie d’émission atomique à plasma à couplage inductif  

La spectrométrie d’émission atomique est une technique analytique utilisée dans de nombreuses 

études s’intéressant à la composition élémentaire des précipitations (e.g., Hou et al., 2005 ; Fu et al., 

2017 ; Samayamanthula et al., 2021). Le principe de cette technique analytique repose sur la mesure 

de raies d’émission spécifique à des éléments ionisés ou atomisés par l’effet thermique d’un plasma. 

Cette dernière permet la détermination simultanée de plusieurs éléments, d’une grande sensibilité 

(de l’ordre du ppb), d’obtenir des résultats reproductibles et nécessite un faible volume pour l’analyse. 

La composition élémentaire de la fraction dissoute des pluies est obtenue par ICP-AES (Spectro 

ARCOS Ametek®). L’instrument est installé dans une salle propre de norme ISO 5, et l’injection des 

échantillons se fait via un système automatisé se trouvant dans une HFL de norme ISO 1 

(Figure 2.15). Les limites de détection sont obtenues à l’aide des écarts-types des blancs analytiques 

(LD=3 ×σd) et sont répertoriées dans le Tableau 2.4. Des contrôles sont effectués au fur et à mesure 

des analyses à l’aide d’échantillon de référence certifié (SLRS-6, Yang et al., 2015). 
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Figure 2.15. Spectromètre d’émission atomique à plasma à couplage inductif (ICP –AES) à l’Université Paris Cité. À droite 

se trouve la HFL de norme ISO 1 où sont positionnés le passeur et les échantillons à analyser. 

 

Spectrométrie à fluorescence X 

La spectrométrie à fluorescence X consiste à exciter les éléments constitutifs d’un échantillon solides, 

dans le cadre de cette étude, il s’agit de filtres, à l’aide d’une source à rayons X. Une fois bombardé 

par ces rayons, chaque élément ainsi excité réémet l’énergie perçue sous la forme de rayons X. Le 

spectre des rayons X émis est caractéristique des éléments présents sur l’échantillon. Ainsi, la 

composition élémentaire de la fraction particulaire des pluies et celle des aérosols prélevés sur filtres 

est obtenue à l’aide du spectromètre à fluorescence X de la plateforme PRAMMICS (ZETIUM 4 kW, 

MalvernPanalytical ®) (Figure 2.16). L’appareil est situé dans une salle propre de norme ISO 7. 

 

Figure 2.16. Spectromètre à fluorescence X de la plateforme PRAMMICS à l’Université Paris-Est Créteil. 
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Les limites de détection des éléments sont obtenues à l’aide des écarts-types des blancs analytiques 

(LD = 3 × σd) et sont répertoriées dans le Tableau 2.4. 

   
Tableau 2.4. Gammes des limites de détection des éléments analysés par (a) ICP (ppb) et par (b) SFX (µg cm- 2). Les 

limites de détection étant différentes lors de chaque session d’analyses, seules les gammes de valeurs obtenues sont 
reportées ici. 

Élément ICP – LD (ppb) SFX – LD (µg cm-2) 

Al 0,03 – 1,38 0,001 

Ba 0,02 – 0,27 0,03 

Ca 1,52 – 0,42 0,12 

Cd 0,02 – 0,12 0,07 

Cl - 0,02 

Cr 0,04 – 0,49 0,005 

Cu 1,02 – 0,38 - 

Fe 0,14 – 0,30 1,9 

K 0,95 – 3,50 0,008 

Mg 0,02 – 0,22 0,001 

Mn 0,02 – 0,11 0,01 

Na 0,002 – 3,47 0,002 

Ni 0,17 – 0,44 0,11 

P 0,53 – 5,96 0 

Pb 1,00 – 2,26 0,02 

Si 0,54 – 1,91 0,04 

Sr 0,01 – 0,06 0,004 

S 1,66 – 3,55 0,05 

Ti 0,02 – 0,32 0,005 

V 0,09 – 0,53 0,02 

Zn 0,07 – 0,56 0,04 

 
 

2.4.6. Tests et validation de la collecte séquentielle 

Qualification du prélèvement de pluie par le collecteur 

Les quantités de précipitation prélevées à l’aide du collecteur séquentiel ont été comparées avec les 

mesures de précipitation faite par le disdromètre ainsi que le pluviomètre de la station de la qualité 

de l’air du LISA, deux instruments météorologiques destinés à la mesure des précipitations. Les 

résultats de cette comparaison sont illustrés sur la Figure 2.17 où sont représentées les évolutions 

temporelles du cumul de précipitation au cours de différents évènements collectés à l’aide du 

collecteur séquentiel pour lesquelles les données du pluviomètre ou du disdromètre étaient 

disponibles. 

La Figure 2.17 illustre la capacité du collecteur à échantillonner les différents évènements de pluie 

étudiés. Les différents évènements étudiés sont caractérisés par des intensités de précipitations 
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variables, illustrées par la quantité de précipitation et la durée des différents évènements 

représentées sur la Figure 2.17. On peut dès lors voir que le collecteur séquentiel développé est en 

mesure de collecter des précipitations très faibles (e.g., Figure 2.17 f) comme très élevées (e.g., 

Figure 2.17 g) ainsi que de faible cumul (e.g., Figure 2.17 e) comme des cumuls de précipitation plus 

importants (e.g., Figure 2.17 h). Le décalage dans les évolutions temporelles observées entre le 

pluviomètre et le collecteur séquentiel peut s’expliquer par la différence de résolution de collecte. En 

effet, le pluviomètre a une précision de 0,2 mm de pluies tandis que le collecteur permet de collecter 

la pluie avec une précision entre 0,05 et 0,15 mm selon les fractions et les évènements étudiés. 

Néanmoins, quand bien même une différence est observée à un temps t, à l’échelle de l’évènement, 

les différences semblent être compensées.  

On observe une très forte corrélation entre les mesures du collecteur séquentiel et celles effectuées 

via le disdromètre avec un écart de l’ordre de 8 % et un coefficient de détermination R² de l’ordre de 

0,93 (n = 125). Ce très bon accord valide la capacité du collecteur développé à prélever des 

séquences de pluie au cours du temps.  

Au regard des comparaisons de cumul effectuées avec le disdromètre et le pluviomètre, le collecteur 

séquentiel développé pendant ma thèse est tout indiqué pour la collecte des précipitations d’intensités 

faibles (< 0,5 mm h-1) à très intenses (jusqu’à 60 mm h-1 – 70 mm h-1) 
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Figure 2.17. Quantité de pluie accumulée par le collecteur séquentiel et mesurée par le pluviomètre et le disdromètre en 

fonction du temps pour 8 pluies étudiées sur le site de mesure du LISA à Créteil. 
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Test et validation du protocole de rinçage du collecteur in situ 

La réalisation de blancs de terrain a permis de s’assurer que le système de collecte ne conduisait pas 

à une contamination des échantillons, et ce même pour les fractions peu concentrées de fin de pluie. 

Des rinçages successifs avec de l’EUP à travers le système de collecte ont été effectués (50 mL, 

150 mL, 235 mL et 415 mL). Cela nous a permis de déterminer le volume nécessaire afin de rincer 

l’entonnoir après installation et avant la pluie afin d’assurer un niveau de contamination le plus bas 

possible d’une part, et d’autre part d’évaluer la répercussion d’une possible contamination à travers 

les lignes de prélèvement successives. 

La Figure 2.18 illustre l’évolution des concentrations de certaines espèces retrouvées dans l’eau de 

rinçage. On observe une décroissance très rapide des concentrations des eaux de rinçage. Les 

concentrations des espèces dissoutes après 235 mL de rinçage sont entre 4,3 et 15 fois inférieures 

(moyenne = 8,5) à la concentration des 50 premiers mL de rinçage, selon les espèces étudiées. Après 

415 mL, les concentrations, lorsqu’elles étaient supérieures aux limites de détection, étaient entre 11 

et 49 fois plus petites (moyenne = 24) que les 50 premiers mL de rinçage.  

Concernant la phase particulaire, les concentrations massiques mesurées via la pesée des filtres 

montrent que les 150 premiers mL de rinçage ont une concentration 4,9 fois plus élevée que les 

250 mL suivants. Ces derniers étant inférieurs aux blancs de terrain effectués durant l’étude. La 

composition élémentaire de la phase particulaire évolue également différemment selon les éléments, 

avec une diminution comprise entre 4,5 et 23 (moyenne 12) entre les 150 premiers mL et les 250 mL 

suivants.  

 

Figure 2.18. Évolution des concentrations de l’eau de rinçage (µg L-1) en fonction du volume de rinçage (mL). 
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L’étude des rinçages successifs a permis de déterminer qu’un rinçage de 500 mL avant le début du 

prélèvement d’une pluie était suffisant afin de limiter la contamination des premiers échantillons par 

la mise en place du dispositif en amont de la collecte. De plus, l’évolution des concentrations de l’eau 

de rinçage a permis de montrer l’atténuation au cours d’un prélèvement d’une hypothétique 

contamination. Ainsi, si contamination il y a, cette dernière ne se répercutera pas de façon identique 

sur toutes les fractions de collecte et diminuera selon une décroissance exponentielle (illustrée 

Figure 2.17) au cours d’une pluie : diminution d’un ordre de grandeur des concentrations pour 200 mL 

d’eau de rinçage ou pour 0,2 mm d’eau de pluie collectée.  

 

2.5. Synthèse des principaux éléments 

Les deux volets de mon travail portent sur des questions distinctes et complémentaires sur l’étude 

des dépôts humides. La stratégie générale que j’ai suivie repose sur l’observation des dépôts 

humides sur différentes échelles de temps. Elle repose aussi sur leur observation dans des 

environnements marqués en termes de charge et de composition en aérosols, mais aussi de 

dynamiques atmosphériques et de précipitations. 

J’ai choisi de travailler à partir de jeux de mesures déjà réalisées par des stations du réseau INDAAF 

pour mener un premier travail sur les dépôts humides à partir de mesures acquises sur une dizaine 

d’années au Sahel, fortement dominée par la présence de poussières minérales. L’utilisation de ce 

jeu de données multiparamètres et statistiquement représentatif doit permettre d’étudier les liens 

entre processus météorologiques et dépôt humide de poussières minérales dans le Sahel. La 

stratégie suivie est également basée sur le choix d’indicateurs et la définition de leur domaine 

d’utilisation pour classifier les phénomènes météorologiques et qualifier les processus de dépôts 

humides… 

J’ai également choisi de travailler au développement d’un système de collecte séquentielle et à la 

mise en place d’une stratégie de mesure me permettant d’étudier l’évolution de la composition 

chimique de fractions successives de dépôts humides au cours d’événements de pluie sur le site 

instrumenté du LISA à Créteil, en région parisienne. La stratégie mise en place permet de répondre 

notamment à la nécessité de collecter correctement les fractions successives du dépôt humide et de 

travailler en conditions propres, non contaminées, pour quantifier jusqu’à des espèces traces 

présentes dans les dépôts humides. La synergie entre les différentes mesures mises en place doit 

permettre de discuter aussi bien l’origine des particules retrouvées dans les dépôts humides en milieu 

urbain que des processus et des dynamiques intervenant dans le dépôt humide. 
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3. Étude pluriannuelle des flux de dépôts humides 

de poussières minérales au Sahel 
 

Ce volet de mon travail de thèse repose principalement sur les résultats d’un article paru en 2022 

(Audoux et al., 2022 ; Annexe B). Le contexte et la méthode ont été présentés dans la section 2.3. La 

stratégie d’observation long-terme mise en place sur les stations du transect sahélien depuis la 

campagne AMMA et par le réseau INDAAF, avec une synergie autour de mesures atmosphériques 

et dynamiques, de concentrations et de dépôts d’aérosols, a permis de constituer une base de 

données unique (Kaly et al., 2015 ; Marticorena et al., 2017). À partir de ce jeu de données acquis à 

deux stations de mesure Banizoumbou au Niger et Cinzanna au Mali de 2007 à 2015, je discute ici 

des dépôts humides au Sahel qui sont associés à des dynamiques de cold pools caractéristiques de 

cette région à partir d’un très grand nombre d’évènements collectés au fil des années.  

 

3.1. Résultats et discussions 

3.1.1. Suivi pluriannuel des évènements de dépôt humide au Sahel 

 
Les flux de dépôts humides ainsi que les concentrations moyennes mensuelles en PM10 et les 

quantités de précipitations à Banizoumbou et Cinzana de 2007 à 2015 sont présentés sur la 

Figure 3.1. Au cours des 9 années de mesures à Banizoumbou et Cinzana, le cumul de précipitation 

annuel moyen est respectivement de 468 ± 179 mm et de 683 ± 123 mm. Entre 2007 et 2015, les flux 

de dépôts humides sont compris entre 38,0 et 117,6 g m-2 an-1 et entre 43,2 et 116,2 g m-2 an-1 à 

Banizoumbou et Cinzana, respectivement. Par ailleurs, même si la plupart du temps, les plus grandes 

quantités de précipitations sont observées pour les mêmes années que celles où il y a le plus 

d’événements pluvieux qui ont été mesurés, ce n’est pas toujours le cas (Tableau 3.1). Par exemple, 

en 2012, près de 670 mm de précipitations ont été mesurés, pour un total de 50 événements de pluie 

et un flux de dépôt humide annuel de 96,7 g m-2 à Banizoumbou alors qu’en 2009, seulement 

43 évènements ont été mesurés pour un total de 365 mm de précipitation et un flux de dépôt humide 

annuel de 117,6 g m- 2. On remarque également sur le Tableau 3.1 que pour la même année, en 

2011, les flux de dépôts étaient plus de deux fois plus importants à Cinzana (116,2 g m-2) qu’à 

Banizoumbou (51.3 g m-2) pour des quantités de précipitations annuelles et un nombre d’événements 

pluvieux qui ne diffèrent que de 30 %. En effet, Marticorena et al. (2017) ont mis en avant l’importance 

que peut représenter un faible nombre d’événements de dépôt humide dans le dépôt humide annuel. 

Ainsi, 1 seul événement peut être responsable de 47 % du dépôt annuel total. De ce fait, ni le nombre 



 
 
 

89 
 
  

 

d’événements pluvieux ni la quantité de précipitation ne représente un indicateur suffisant pour 

estimer les flux de dépôts humides annuels. Les dépôts humides présentent ainsi une variabilité 

interannuelle d’un facteur trois sur chaque site tandis que la variabilité annuelle entre les deux sites 

est de l’ordre d’un facteur 2. Le dépôt humide contribue pour 50 ± 12 % et 71 ± 20 % du dépôt annuel 

total à Banizoumbou et Cinzana, respectivement.  

 

  

Figure 3.1. Variabilité interannuelle des concentrations atmosphériques moyennes mensuelles en PM10 (µg m-3), du nombre 

d’événements pluvieux moyen, du cumul de précipitation mensuel (mm) ainsi que du flux de dépôts humides à (a) 
Banizoumbou et à (b) Cinzana, entre 2007 et 2015. 

 
Les précipitations au Sahel sont marquées par un fort cycle saisonnier, la saison sèche s’étend de 

novembre à avril et la saison humide commence souvent en mai ou en juin et se termine en 

septembre ou en octobre selon les années (e.g., Nicholson, 2013). La Figure 3.2 représente la 

variabilité saisonnière des concentrations atmosphériques, du cumul de précipitation, du nombre 

d’événements pluvieux ainsi que du flux de dépôt humide. 
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Tableau 3.1. Quantités de précipitations annuelles (mm) et nombre d'événements, flux de dépôts humides (µg m -2 an-1) et 

nombre d'échantillons à Banizoumbou et Cinzana de 2007 à 2015. * Années avec des données météorologiques 
manquantes à Banizoumbou. 

Banizoumbou 

 

2007 2008* 2009* 2010 2011 2012 2013* 2014* 2015 

Quantité de 
précipitation (mm) 

453 582 387 311 328 767 502 429 582 

Nombre 
d’événements 

35 32 43 33 35 50 49 40 46 

Flux de dépôt humide  
(g m-2 an-1) 

38,0 83,9 117,6 44,6 51,3 96,7 47,5 91,8 52,9 

Nombre 
d’échantillons 

24 33 30 26 31 37 33 35 39 

Cinzana  

Quantité de 
précipitation (mm) 

630 692 671 835 457 925 626 702 684 

Nombre 
d’événements 

40 58 69 71 45 61 54 61 61 

Flux de dépôt humide  
(g m-2 an-1) 

51,4 80,6 68,0 70,8 116,2 108,2 43,2 56,1 73,3 

Nombre 
d’échantillons 

40 39 55 50 40 36 29 38 30 

 
 

  

Figure 3.2. Variabilité saisonnière des concentrations atmosphériques moyennes mensuelles en PM10 (µg m-3), du nombre 

d’événements pluvieux moyen, du cumul de précipitation mensuel moyen (mm) ainsi que du flux de dépôts humides moyens 
à (a) Banizoumbou et à (b) Cinzana, entre 2007 et 2015. Les barres d’incertitudes correspondent à l’écart-type des données. 
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Les concentrations en PM10 sont marquées par une variation saisonnière, sur les deux sites d’études 

avec un maximum en mars (209 – 315 µg m-3) et un minimum en août (15 – 33 µg m-3), en accord 

avec les études précédemment réalisées au Sahel (e.g., Kaly et al., 2015; Marticorena et al., 2010). 

Ceci implique également une saisonnalité des flux de dépôt. Ainsi, les dépôts humides sont observés 

entre le mois de mai et le mois d’octobre. Les maxima sont observés au mois de juin avec des flux 

de l’ordre de 29,3 ± 16,7 g m-2 mois-1 à Banizoumbou et de 29,4 ± 21,5 g m-2 mois-1 à Cinzana. Ces 

maxima ont lieu au début de la saison des pluies, et résultent de la concomitance des précipitations 

avec des concentrations en PM10 élevées, plus marquées à Banizoumbou qu’à Cinzana, du fait 

d’émissions locales de poussières minérales en raison du passage de systèmes convectif 

mésoéchelles (Marticorena et al., 2017). À mesure que la saison des pluies progresse, les 

concentrations en PM10 diminuent en raison du lessivage des particules atmosphériques et l’inhibition 

des émissions locales dues à un sol plus humide et végétalisé. La Figure 3.3 représente les 

fréquences d’occurrences de trois catégories d’événements classés selon les flux de dépôts 

associés. On remarque qu’au début de la saison humide, les flux de dépôts les plus importants 

prédominent (F > 5 g m-2 et 0,5 < F < 5 g m-2) tandis qu’à la fin de la saison, ce sont les flux de dépôts 

les moins importants qui sont les plus fréquents (F < 0,5 g m-2) 

 

 

Figure 3.3. Boxplots représentant les occurrences d'événement de dépôts pour (a) Banizoumbou et (b) Cinzana au cours 

de l’année classés en fonction de leur flux de dépôts (F en g m-2) : faible F < 0,5 g m-2, modéré 0,5 g m-2 < F < 5 g m-2 et 
intenses F > 5 g m-2. 

 
 
 



 
 
 

92 
 
  

 

3.1.2. Phénomène de cold pool et événements de dépôt humide au Sahel 

Parmi les événements pluvieux identifiés (critères de sélection Sect. 2.3), 274 et 398 sont associés à 

des phénomènes atmosphériques de poches froides, ou Cold Pools (CP), tandis que 90 et 

122 événements correspondaient à des situations autres (Non Cold Pool, NCP) à Banizoumbou et 

Cinzana, respectivement. La Figure 3.4 présente l’évolution temporelle moyenne des paramètres 

météorologiques de surface et des PM10 pour les événements CP et NCP, centrés sur le début des 

événements pluvieux. 

À Banizoumbou, les événements CP sont caractérisés par une diminution simultanée de la 

température (7,7 ± 3,5 °C) et une augmentation de la vitesse du vent (7,3 ± 3,6 m s-1), tandis que les 

événements NCP sont accompagnés d’une diminution plus faible de la température (2,1 ± 4,0 °C) et 

d’une augmentation plus faible de la vitesse du vent (2,3 ± 1,8 m s-1). Un comportement similaire est 

observé à Cinzana où les événements CP présentent simultanément une baisse de température de 

7,9 ± 3,6 °C et une augmentation de la vitesse du vent de 4,3 ± 2,0 m s-1 et de 2,2 ± 1,8 °C et 

1,6 ± 1,2 m s-1 pour les événements NCP. Concernant les intensités de précipitations, les 

événements CP sont caractérisés par une intensité moyenne (médiane) de 11,4 (9,2) mm h-1 à 

Banizoumbou et de 11,1 (8,7) mm h-1 à Cinzana tandis que les événements NCP ont une intensité 

de pluie moyenne (médiane) de 6,8 (4,0) et de 5,4 (3,7) mm h-1, respectivement. Les profils de 

pluviométrie des événements de type CP et NCP présentent un schéma similaire avec des intensités 

moyennes, calculées sur 5 minutes, plus élevées au début des événements pluvieux (allant jusqu’à 

20 mm h-1 et 5 mm h-1 pour les CP et NCP, respectivement) et qui diminuent après 5 – 15 minutes. 

Les événements CP sont caractérisés par une augmentation des concentrations de PM10 résultant 

de l’augmentation de la vitesse du vent. En effet, la vitesse du vent et les concentrations de PM10 

augmentent simultanément et atteignent un maximum dans la demi-heure précédant le début de 

l’événement pluvieux, mais durant une courte durée, de l’ordre de 10 à 15 min. Au moment où la pluie 

débute, les concentrations de PM10 diminuent jusqu’à atteindre des valeurs qui sont généralement 

inférieures à celles enregistrées avant le début de l’événement pluvieux. Bien que le schéma général 

soit similaire sur les deux sites d’études, on peut noter que la vitesse du vent et les concentrations de 

PM10 sont significativement plus élevées à Banizoumbou qu’à Cinzana. Concernant les événements 

NCP, on n’observe pas d’augmentation significative des concentrations de PM10 ni avant ni pendant 

l’événement pluvieux. Cela résulte de la vitesse de vent plus faible, en comparaison avec les 

événements CP, qui ne dépassent jamais le seuil minimal de vitesse de vent pour l’érosion, qui est 

de l’ordre de 7,0 et 5,5 m s-1 pour Banizoumbou et Cinzana, respectivement (Abdourhamane Toure 

et al., 2011 ; Bergametti et al., 2017). 
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Figure 3.4. Température moyenne de surface, vitesse du vent, intensité des précipitations et concentration en PM10 des 

situations météorologiques identifiées sur deux sites, à gauche Banizoumbou (216 CP et 60 NCP) et à droite Cinzana (377 
CP et 110 NCP). Les événements associés à une goutte froide (CP) et non associés avec une goutte froide (NCP) sont 
représentés en rouge et en bleu, respectivement. Les lignes pleines correspondent à l’axe de gauche et les lignes pointillées 
à l’axe de droite. t0 correspond au début de la pluie. Attention, l’axe des ordonnées de la température ne commence pas à 
0.   

 
Comme illustré sur la Figure 3.4, les concentrations de PM10 diminuent des suites du passage des 

précipitations associées aux systèmes convectifs. Dès lors, je me suis intéressé à la réduction de ces 

concentrations atmosphériques et des différents facteurs dont elle pourrait dépendre i.e. l’intensité et 

le cumul de précipitation ou bien la concentration initiale en PM10 dans l’atmosphère. Pour cela, j’ai 

calculé les efficacités de lessivage associées aux CP (Equation 1.3), en utilisant les concentrations 

moyennes 20 min avant et après, pour différentes classes d’intensités de précipitations (R, en 

mm h- 1), quantités de précipitations (Qp, en mm) et de concentrations en PM10 (en µg m-3) 

(Figure 3.5).   
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Figure 3.5. Évolutions des concentrations atmosphériques en PM10 (représentées par des boxplots et exprimées en %) 

suite au passage d’un CP pour différentes classes d’intensités de précipitations (a) R < 10 mm h-1 et (b) R > 10 mm h-1, 
quantités de précipitations (Qp, en mm) et de concentration en PM10 (en µg m-3). La médiane, les 25e à 75e percentiles 
(boîte) et les 10e à 90e percentiles sont représentés. Le nombre n correspond au nombre de CP correspondant à la classe 
associée. Il n’y a pas de CP associés à des intensités de précipitations supérieures à 10 mm h-1 et des quantités de 
précipitation inférieures à 1 mm. 

 
En premier lieu, on observe qu’il n’y a pas de CP associé à des intensités de précipitations 

supérieures à 10 mm h-1 et des quantités de précipitation inférieures à 1 mm. Il y a une grande 

dispersion des valeurs pour les événements caractérisés par des concentrations initiales en 

poussières minérales inférieures à 100 µg m-3. L’intensité de précipitations des CP semble avoir peu 

d’impact sur les diminutions de concentrations atmosphériques pour les événements caractérisés par 

des concentrations initiales inférieures à 100 µg m-3. En revanche, l’efficacité de lessivage des PM10 

est légèrement plus importante pour les événements caractérisés par de fortes concentrations 

(PM10 > 100 µg m-3) et une intensité faible de précipitations (R < 10 mm h-1) en comparaison avec les 

événements associés à de plus faibles concentrations, à l’instar des événements ayant une quantité 
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de précipitation comprise entre 1 et 5 mm (médiane de 95 % vs 80 %). En revanche, il y a une 

différence marquée entre les variations de concentrations observée pour les événements CP 

associés à de faibles concentrations initiales en PM10 avec ceux associés à de plus fortes 

concentrations en PM10 (médianes de 45 % vs 97 %, toutes classes Qp et R confondues). La 

Figure 3.5 montre également que, quelle que soit la classe de concentration de PM10 et d’intensité de 

précipitation, l’efficacité de lessivage croît avec la quantité de précipitation. En d’autres termes, plus 

il pleut, plus l’atmosphère est appauvrie en particules de PM10.  

Afin d’étudier le dépôt humide, je me suis ensuite concentré sur les événements pluvieux pour 

lesquels des mesures sont disponibles simultanément pour les paramètres météorologiques, les flux 

de dépôts humides et les mesures de concentrations de PM10 sont disponibles, ces événements 

représentent 76 ± 9 % et 87 ± 12 % des flux de dépôt humide mesurés à Banizoumbou et Cinzana, 

respectivement. Parmi ceux-ci, j’ai considéré uniquement ceux correspondant à un seul événement 

pluvieux ou dus à un seul type de pluie (i.e., CP ou NCP). Ces événements contribuent pour 55 ± 

15 % des flux annuels de dépôts humides à Banizoumbou et 77 ± 12 % à Cinzana. Par la suite, les 

contributions des événements CP et NCP sont calculées à partir des flux de dépôt humide pour 

lesquels je possédais des informations concomitantes (Tableau 3.2).  

Sur la période 2007-2015, le nombre annuel d’événements CP varie de 24 à 36 (moyenne = 31) à 

Banizoumbou et de 31 à 56 (moyenne = 44) à Cinzana. Les événements CP au Sahel représentent 

78 % des événements pluvieux mesurés à Banizoumbou et à Cinzana. Malgré la variabilité annuelle, 

la contribution des événements CP et NCP aux précipitations est à peu près similaire d’une année 

sur l’autre : les événements CP contribuent pour 93 ± 4 % et pour 91 ± 6 % des précipitations 

mesurées à Banizoumbou et Cinzana, respectivement (Tableau 3.2). 

Les événements CP contribuent à 66 ± 11 % des flux de dépôts humides annuels à Banizoumbou et 

à 81 ± 14 % à Cinzana tandis que les événements NCP contribuent à 1 ± 1 % et 7 ± 6 % des flux de 

dépôts humides annuels à Banizoumbou et Cinzana, respectivement. La partie restante, 

correspondant aux échantillons composés de différents types de pluie, n’est pas attribuable à un type 

spécifique d’événements pluvieux et est donc classée comme NA (Tableau 3.2). Il convient de noter 

que le plus gros échantillon de dépôt humide annuel contribue en moyenne à 28 ± 9 % des flux 

annuels de dépôts humides à Banizoumbou et à 26 ± 13 % à Cinzana alors que ces derniers ne 

représentent que 3 ± 3 % et 2 ± 1 % des précipitations annuelles mesurées à Banizoumbou et 

Cinzana, respectivement.  
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Tableau 3.2. Contribution (%) des types d’événements pluvieux aux flux de précipitations et de dépôts humides annuels. 

* Années avec des données météorologiques manquantes à Banizoumbou. Les valeurs moyennes dans le texte ne 
prennent pas en compte ces années pour leur calcul. (A) les valeurs entre parenthèses correspondent aux valeurs pour 
lesquels les informations de dépôts, de concentrations atmosphériques et de paramètres météorologiques sont 
concomitantes. 

 

 

2007 2008* 2009* 2010 2011 2012 2013* 2014* 2015 

Banizoumbou Flux de dépôt humide 

Flux mesuré(A) 

(g m-2 an-1) 
38,0 

(27,3) 
83,9 

(44,7) 
117,6 

(105,4) 
44,6 

(32,9) 
51,3 

(38,6) 
96,7 

(68,4) 
47,5 

(33,5) 
91,8 

(55,2) 
52,9 

(50,3) 

CP (%) 61,7 % 88,1 % 93,4 % 45,5 % 77,5 % 71,6 % 66,0 % 76,6 % 72,9 % 

NCP (%) 1,4 % 0,0 % 1,4 % 0,0 % 0,4 % 2,5 % 0,7 % 16,2 % 2,4 % 

NA (%) 36,9 % 11,9 % 5,2 % 54,5 % 22,1 % 25,9 % 33,2 % 7,2 % 24,7 % 

 Précipitations 

Quantité de 
précipitation (mm) 

453 582 387 311 328 767 502 429 582 

CP 96,4 % 98,6 % 97,8 % 91,1 % 97,5 % 85,9 % 94,0 % 95,1 % 94,0 % 

NCP 3,6 % 1,4 % 2,2 % 8,9 % 2,5 % 14,1 % 6,0 % 4,9 % 6,0 % 

Cinzana Flux de dépôt humide 

Flux mesuré(A) 
(g m-2 an-1) 

51,4 
(34,5) 

80,6 
(80,0) 

68,0 
(46,3) 

70,8 
(63,1) 

116,2 
(107,6) 

108,2 
(101,7) 

43,2 
(39,6) 

56,1 
(54,7) 

73,3 
(63,0) 

CP 95,5 % 88,2 % 83,4 % 86,1 % 88,5 % 85,6 % 47,8 % 74,5 % 78,4 % 

NCP 4,3 % 3,7 % 11,0 % 4,6 % 3,4 % 2,1 % 14,7 % 17,4 % 4,7 % 

NA 0,2 % 8,1 % 5,6 % 9,2 % 8,1 % 12,3 % 37,6 % 8,1 % 16,8 % 

 Précipitations 

Quantité de 
précipitation (mm) 

630 692 671 835 457 925 626 702 684 

CP 91,4 % 93,5 % 76,9 % 92,3 % 86,9 % 95,0 % 93,2 % 92,4 % 95,5 % 

NCP 8,6 % 6,5 % 23,1 % 7,7 % 13,1 % 5,0 % 6,8 % 7,6 % 4,5 % 

 

3.1.3. Ratio de lessivage de poussières minérales par les cold pools 

 
Les Figure 3.6 a et b représentent les concentrations massiques mesurées dans le dépôt humide 

Cpluie (Cpluie = F / Qp, F étant le flux de dépôt humide et Qp la quantité de précipitation mesurée pour 

l’événement pluvieux), en fonction des concentrations atmosphériques en PM10 représentatif de 

chaque événement calculé selon l’équation 2.1 pour les deux classes d’intensité de précipitations 

définies. On remarque que, quelle que soit l’intensité de précipitation, il existe une relation significative 

entre les concentrations que l’on retrouve dans les précipitations et les concentrations en PM10 dans 

l’atmosphère. Cependant, les valeurs sont moins dispersées pour les événements CP avec 

R > 10 mm h-1, ainsi la relation entre les deux variables est plus forte (Cpluie = 0.17 Cair + 125 | r = 0,56) 

que pour les événements CP avec R < 10 mm h-1 (Cpluie = 0.66 Cair + 448 | r = 0,36). Cela nous permet 

de calculer le WR pour chaque événement de CP selon les Equations 1.7 et 2.1, et de documenter 

la dépendance du WR avec la quantité de précipitations. 
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Figure 3.6. Concentration des particules dans la pluie (Cpluie, mg L-1) en fonction de la concentration de PM10 en surface 

(Cair, μg m-3) pour les événements associés à une goutte froide (CP) sur les deux sites pour, (a) CP avec R < 10 mm h-1 (n 
= 139) et (b) CP avec R ≥ 10 mm h-1 (n = 95). 

 
Les Figure 3.7 a et b mettent en évidence la variation du WR en fonction de la quantité de 

précipitations. Les résultats sont présentés pour deux régimes de concentrations atmosphériques, 

supérieures et inférieures à 100 μg m-3. On peut observer une tendance décroissante du WR avec la 

quantité de pluie pour les événements CP associés à R < 10 mm h-1 pour les deux régimes de 

concentrations (Figure 3.7 a). Cela est dû à l’effet de dilution (Jaffrezo et al., 1990 ; Desboeufs et al., 

2010 ; Marticorena et al., 2017) : les premières gouttes ont une efficacité de lessivage plus importante 

en raison du fait que les concentrations en PM10 sont plus élevées au début de l’événement pluvieux. 

Plus ce dernier se prolonge, moins il reste de particules dans l’atmosphère à lessiver ; par 

conséquent, à un stade ultérieur de l’événement pluvieux, l’air sous le nuage est dépourvu d’aérosols 

et le lessivage se fait principalement par rainout. Bien que les tendances à la baisse des ratios de 

lessivage se ressemblent pour les concentrations supérieures ou inférieures au seuil de 100 μg m-3, 

le WR est toujours nettement plus élevé pour les événements de CP dont les concentrations sont 

inférieures à ce seuil. Concernant les événements CP avec R ≥ 10 mm h-1, on constate que pour une 

même quantité de pluie, le WR est plus important pour les événements CP associés à un régime de 

faibles concentrations et, contrairement à ces derniers, il n’y a pas d’effet de dilution pour les 

événements CP associés à un régime de fortes concentrations (Figure 3.7 b).  
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Figure 3.7. Ratio de lessivage (WR) en fonction de la quantité de précipitation (Qp, mm) sur les deux sites pour, (a) CP 

avec R < 10 mm h-1 et (b) CP avec R ≥ 10 mm h-1 et au regard de deux régimes de concentrations : en bleu, Cair < 100 μg 
m-3 et en rouge, Cair ≥ 100 μg m-3. 

 
Selon une étude événementielle de près de 240 événements de dépôts humides collectés sur près 

d’une décennie dans deux sites sahéliens, les résultats suggèrent que l’hypothèse d’une valeur 

unique de WR n’est pas valable dans un environnement sahélien. En effet, il est nécessaire de 

prendre en compte l’effet de dilution pour certaines catégories d’événements, à savoir les 

événements de CP associés à un régime de faibles concentrations en PM10 (<100 μg m-3) ainsi que 

les événements de CP associés à de fortes concentrations atmosphériques et à de faibles intensités 

de précipitations (R < 10 mm h-1). Cependant, pour les événements les plus convectifs (i.e., les CP 

avec R ≥ 10 mm h-1) sous un régime de concentrations atmosphériques de poussières minérales 

élevées, l’utilisation d’un WR de l’ordre de 319 – 766 semble raisonnable compte tenu de l’absence 

d’effet de dilution et de la dispersion plus faible des valeurs.  

Pour estimer le dépôt de poussières minérales sur les surfaces océaniques, Duce et al. (1991) ont 

utilisé un WR= 200 pour l’océan Atlantique Nord, basé sur des croisières et de longues mesures aux 

Bermudes et à Miami (Church et al., 1984 ; Prospero et al., 1987) et 1000 pour les autres océans, en 

utilisant les données obtenues dans la région de l’océan Pacifique à partir du réseau japonais (e.g., 

Tsunogai and Kondo, 1982), et à partir des mesures des dépôts humides et des dépôts de poussières 

totales effectuées dans le cadre du programme Sea-Air Exchange (SEAREX) et de projets connexes 

(e.g., Arimoto et al., 1987; Uematsu et al., 1985). Marticorena et al. (2017), à l’aide de mesures long 

terme (2007 à 2012), ont effectués sur 3 sites d’Afrique de l’Ouest du réseau INDAAF, au Niger, au 
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Mali et au Sénégal, ont pu déterminer des ratios de lessivage en moyenne compris entre 600 et 2000 

avec néanmoins une grande amplitude de valeurs (entre 10 et 280 000) selon les événements 

échantillonnés.  

La plage de valeurs déterminée lors de cette étude (319 – 766) se situe alors dans la fourchette 

inférieure des valeurs utilisées pour les poussières minérales par Duce et al. (1991) et est légèrement 

supérieure aux ratios de lessivage rapportés dans la littérature pour des éléments crustaux comme 

Al, Si ou Fe (250 – 375 ; Cheng et al., 2021). Les différences obtenues avec la gamme de valeurs de 

la littérature peuvent s’expliquer par des différences de typologie de précipitations, de distribution en 

taille des particules ainsi qu’à des facteurs météorologiques qui varient selon la région et la saison 

étudiée. En effet, Jaffrezo et al. (1990) ont montré des ratios de lessivages pour un même volume de 

précipitation ainsi qu’un effet de dilution différent selon le système précipitant (stratiforme vs 

convectif). De plus, bien que des précautions aient été prises pour calculer un WR dans les conditions 

les plus représentatives possibles, cela n’est pas forcément le cas de toutes les études. Enfin, le WR 

a été montré comme dépendant de la taille des particules (Buat-Ménard & Duce, 1986 ; Jaffrezo & 

Colin, 1988) et notre site de mesure se situant à proximité des sources, il y a dès lors une distribution 

granulométrique plus grande des particules que pour les études historiques effectuées afin d’estimer 

le dépôt sur les surfaces océaniques. Dès lors, le fait d’obtenir des valeurs dans la gamme inférieure 

des valeurs de WR pour les poussières minérales peut apparaitre surprenant. Cela s’explique par le 

calcul de ce dernier qui est réalisé à partir des particules de tailles inférieures à 10 µm, ce qui ne 

représente pas un biais loin des sources, mais qui peut sous-estimer les valeurs de WR lorsque l’on 

se trouve dans les régions proches des sources. Ainsi, leur application dans les modèles climatiques 

globaux doit se faire avec précaution. Par exemple, les modèles qui simulent le spectre de taille 

jusqu’à 100 μm (e.g., Balkanski et al., 2021; Di Biagio et al., 2020; Lu and Shao, 2001), peuvent 

recalculer un WR en considérant la proportion PM10/TSP et ceux qui simulent uniquement les 

particules < 20 μm (e.g., Huneeus et al., 2011; Tegen and Lacis, 1996), par exemple, pourraient 

appliquer cette plage de WR en sachant que cela pourrait probablement conduire à une surestimation 

des flux de dépôts humides. 
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3.2. Conclusion 

 
Les flux de dépôts humides, les paramètres météorologiques et les concentrations de PM10 ont été 

analysés à l’échelle de l’événement en utilisant un ensemble de données sur 9 ans (2007–2015). Les 

dépôts humides annuels varient de 38,0 à 117,6 g m-2 an-1 et de 43,2 à 116,2 g m-2 an-1 à 

Banizoumbou et Cinzana, respectivement, pour les années complètes avec des mesures continues. 

J’ai utilisé des critères météorologiques pour distinguer les événements pluvieux associés aux Cold 

Pools (CP). Les 273 et 399 événements pluvieux associés à des CP sont déterminés par une 

diminution de la température (ΔT ≥ 2.0°C), une augmentation de la vitesse du vent (ΔV < 0 m s-1) et 

un changement de direction (ΔDir ≥ 30°) dans les premiers instants de l’événement pluvieux, tandis 

que 89 et 121 événements pluvieux n’étaient pas associés à des cold pools (NCP) à Banizoumbou 

et Cinzana, respectivement. Les résultats montrent que les événements CP et NCP contribuent à 

66 – 81 % et 1 – 7 % respectivement du total des dépôts humides étudiés alors qu’ils représentent 

entre 91 – 93 % et 7 – 9 %, respectivement, de la quantité totale des précipitations étudiées selon le 

site étudié. Bien que représentant très peu de la quantité de précipitation annuelle, entre 2 et 3 %, le 

plus grand dépôt humide annuel mesuré contribue entre 26 et 28 % au dépôt annuel total en 

moyenne, selon le site. 

Les relations entre les concentrations de particules dans les précipitations et les concentrations de 

PM10 en surface ont été étudiées pour les événements CP associés à des précipitations supérieures 

et inférieures à 10 mm h-1. La diminution des concentrations atmosphériques par les événements 

dépend des concentrations initiales dans l’atmosphère, de la quantité de précipitation (Qp, en mm) et 

dans une moindre mesure de l’intensité des précipitations (R, en mm h-1). Plus les concentrations en 

PM10 sont élevées en début d’événement, plus l’efficacité de lessivage est importante PM10 (médianes 

de 45 % vs 97 %, toutes classes Qp et R confondues). De la même manière, plus la quantité de 

précipitation est grande, plus l’efficacité de lessivage est importante, quelle que soit la catégorie 

d’événement étudiée.  

Des corrélations significatives ont été trouvées et nous ont permis de calculer les ratios de lessivage 

(WR). Comme les hypothèses de représentativité des concentrations de surface et d’homogénéité de 

la colonne sous le nuage ne sont pas remplies pour les événements NCP, je me suis intéressé 

uniquement à la détermination des WR pour les événements CP. Les résultats obtenus suggèrent 

que, pour une même quantité de précipitations, le WR est plus élevé pour les CP sous un régime de 

faible concentration, quelle que soit l’intensité de la pluie. Cette étude nous a permis de déterminer 

une plage de valeur de WR entre 319 et 766 pour le Sahel lors d’événements pluvieux convectifs 

sous un régime de fortes concentrations en poussières minérales (Cair ≥ 100 μg m-3), c’est-à-dire les 
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événements CP associés à une intensité de précipitations supérieure à 10 mm h-1. Concernant les 

autres types d’événements, une seule valeur pour le WR des poussières minérales n’est pas 

suffisante, l’effet de dilution doit être pris en compte. 

 

La stratégie d’observation long-terme mise en place sur les stations sahéliennes INDAAF sur un 

transect est-ouest, avec une synergie autour de mesures atmosphériques dynamiques, de 

concentrations et dépôts d’aérosols, a permis de constituer une base de données unique et de 

compléter notre connaissance des dépôts autant en termes d’identification des mécanismes qui 

rentrent en jeu qu’en termes d’observations de variabilités saisonnières à interannuelles.  

Les données acquises ont permis de discuter les liens entre dépôt, concentrations atmosphériques 

et conditions météorologiques dans une région où les dépôts sont majoritairement des dépôts 

humides, les concentrations atmosphériques sont pilotées par les poussières minérales et où les 

conditions météorologiques sont marquées par présence de systèmes convectifs contrôlant les 

quantités annuelles de précipitations. Ce travail sur de longues échelles de temps pourrait être 

effectué sur la chimie des dépôts atmosphériques mesurée également par le réseau INDAAF, afin 

d’étudier l’apport nutritif des retombées atmosphériques en région sahélienne et d’étudier le lien avec 

les différentes typologies de précipitations.  

Il sera intéressant de réfléchir à une extension de ce type de travail sur les liens entre dépôt, 

concentrations atmosphériques et conditions météorologiques à d’autres régions d’études où les 

événements convectifs tels que les cold pools sont aussi source de questionnement (e.g., Kirsch et 

al., 2021; Feng et al., 2015) et à d’autres situations météorologiques et dynamiques. Les réseaux 

ACTRIS France et ACTRIS Europe pourraient être des cadres d’échanges pour tirer bénéfice des 

mesures atmosphériques existantes et les compléter pour améliorer nos connaissances des dépôts. 
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4. Étude de la variabilité intraévènementielle des 

retombées atmosphériques en milieu urbain par 

prélèvement séquentiel  
 
Dans ce chapitre, j’étudie les retombées atmosphériques humides à l’échelle intraévènementielle. 

Cette étude a constitué la majeure partie de mon travail de thèse, que cela soit autour de mon 

implication dans le développement du nouveau système de collecte séquentielle avec le département 

technique du LISA ; que son déploiement sur le terrain et ma participation aux campagnes de 

mesures. J’ai par ailleurs réfléchi à la mise en place des protocoles de collecte et de conditionnement 

des échantillons adaptés à l’étude de traces et d’éléments majeurs, leur analyse à l’aide de plusieurs 

techniques et l’interprétation des résultats. Après avoir présenté les cas d’études et les pluies que j’ai 

collectées, je discute ici les résultats obtenus sur l’identification des aérosols présents dans le dépôt 

et leur provenance, de l’évolution de leurs concentrations et de leurs compositions chimiques au cours 

des évènements pluvieux étudiés, de la répartition des espèces entre les phases dissoute et 

particulaire et de leur solubilité. Cela m’amène aussi à discuter des contributions du rainout et du 

washout au dépôt humide, mais aussi des ratios et coefficients de lessivage pour des cas d’étude. 

Une partie des résultats présentés ici est issue d’un article accepté pour publication à Atmospheric 

Environment (Audoux et al., 2023 ; Annexe C). 

 

4.1. Présentation des cas d’études et de leurs conditions 

météorologiques  

 
La pluviométrie sur le site instrumenté du LISA à Créteil en milieu urbain a été de 646 mm pour la 

période juillet 2021 à juin 2022. La Figure 4.1 représente les cumuls de précipitations journaliers 

mesurés durant les périodes de déploiement du collecteur, en juillet 2021 pour la phase de test du 

collecteur et entre février et avril pour la campagne de mesure. L’objectif de la collecte séquentielle 

mise en place était de collecter un « échantillonnage » de plusieurs évènements contrastés dans le 

but d’identifier et de documenter l’évolution temporelle des concentrations massiques et des 

compositions chimiques mesurées dans les précipitations au cours d’un même évènement. Huit 

évènements ont été prélevés dans le cadre de cette étude, un premier en juillet 2021 puis 7 autres 

dans la période février – avril 2022. Les évènements échantillonnés sont indiqués sur la Figure 4.1 à 

titre d’illustration. 
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Les informations relatives à ces 8 prélèvements sont répertoriées dans le Tableau 4.1. Un 

prélèvement d’une pluie estivale a été effectué en juillet 2021 (R1), et une pluie hivernale a été 

collectée en février 2022 (R2). J’ai collecté la majorité des prélèvements au cours du printemps 2022, 

entre mars (R3, R4, R5, R6 et R7) et avril (R8). Les collectes se faisaient sur alerte en fonction des 

prévisions météorologiques, des intensités de pluie attendues et des évolutions des concentrations 

atmosphériques en PM. Quatre pluies collectées sont survenues en pleine journée, 1 en début de 

soirée, 1 en début de matinée et 2 en partie durant la nuit. Les évènements de pluie échantillonnés 

sont caractérisés par des cumuls de précipitations variables compris entre 0,90 à 6,94 mm et 

présentent des intensités moyennes de précipitation de faibles (0,40 mm h-1) à intenses  

(11,5 mm h-1). Entre juillet 2021 et juillet 2022, les cumuls journaliers mesurés sur le site d’étude 

étaient compris entre 0,2 et 37,6 mm, avec respectivement 19 % des journées pluvieuses présentant 

des cumuls inférieurs à 0,4 mm, 12 % entre 0,4 et 1 mm, 40 % entre 1 et 5 mm et 13 % des journées 

de pluies caractérisées par un cumul journalier supérieur à 10 mm. En fonction des quantités et 

intensités, les collectes des pluies ont été adaptées et séquencées différemment. Par exemple, la 

pluie R7 a été collecté en 22 fractions de volumes allant de 80 à 440 mL pour un cumul de 

précipitations de 3,04 mm en l’espace de 30 min, alors que la pluie R8 a été collectée en 32 fractions 

de volumes compris entre 60 et 820 mL pour un cumul de 6,94 mm sur plusieurs heures. Il convient 

de noter que la pluie R7 n’a pas été collectée dans sa totalité en raison de son intensité maximale 

(62 mm h-1) et de son cumul de précipitation (10,3 mm) trop important.   

 

 

Figure 4.1. Cumul de précipitation journalier (mm) durant les phases de déploiement du collecteur (juillet 2021 pour phase 

de test, puis campagne de mesures de février à avril 2022). Les évènements échantillonnés sont indiqués par les flèches 
sur la figure. Attention, notez le saut temporel entre début août 2021 et février 2022. 

La campagne de collecte in situ que j’ai effectuée a permis d’échantillonner 4 pluies d’intensité de 

précipitations faibles (< 0,5 mm h-1, en moyenne), 1 pluie très intense (en moyenne 11,5 mm h-1) et 3 

pluies d’intensités intermédiaires comprises entre 0,5 et 2 mm h-1, en moyenne. Les évolutions des 
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intensités des précipitations des évènements prélevés au cours du temps sont représentées sur les 

Figure 4.2. Les intensités de précipitations au cours des évènements fluctuent et peuvent être 

décomposées en plusieurs « phases » de pluie (augmentation et diminution de l’intensité, ou stable), 

avec des intensités qui peuvent être fortes sur de courte durée malgré une intensité moyenne de 

précipitation faible pour l’ensemble de l’évènement de pluie, comme c’est par exemple le cas pour la 

pluie R4 (Figure 4.2 d).  

 

Figure 4.2. Évolution des intensités de précipitation (mm h-1) durant les évènements pluvieux collectés. Les intensités de 

précipitations ont été mesurées à l’aide du disdromètre, exceptées pour R1 où les intensités représentées sont celles 
mesurées à l’aide du collecteur. 
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À titre d’illustration, les distributions en nombre des gouttes selon leur taille et leur vitesse pour chaque 

pluie sont représentées Figure 4.3. On observe directement le plus grand nombre de gouttes pour 

l’évènement R8, tandis que la pluie R7 est caractérisée par des gouttes ayant une taille maximale 

plus importante (diamètre médian = 0,94 mm). Ceci s’explique en raison du cumul plus important pour 

R8 et de l’intensité de précipitations plus importante pour R7 que pour les autres pluies collectées. 

Le célomètre a permis de documenter la hauteur de la couche limite et la hauteur de la base des 

nuages. Les précipitations observées par le célomètre sont matérialisées sur les Figures 4.4 par les 

signaux jaune orangé à rouge. Il est donc possible de visualiser les précipitations depuis la base des 

nuages en altitude et celles atteignant la surface. Par ailleurs, le signal mesuré permet également 

d’illustrer, certes de manière non quantitative, l’homogénéité ou non de la charge atmosphérique sur 

la colonne d’air de la surface jusqu’à la base des nuages. Hormis R5 (Figure 4.4 c), et R8 (Figure 

4.4 f), les colonnes d’air sous les nuages sont homogènes, selon le code couleur de l’intensité du 

signal mesurée par le célomètre. Pour la pluie R5, on peut également très bien visualiser une couche 

d’aérosols entre 2 000 et 3 000 m d’altitude qui descend progressivement au niveau du nuage juste 

avant l’évènement pluvieux. Les pluies échantillonnées présentent des hauteurs de la base des 

nuages différentes (200 m pour R6 et 2500 m pour R8) qui peuvent fluctuer au cours d’un même 

évènement comme on peut le visualiser notamment pour R8. On remarque en couplant les 

informations du disdromètre (Figure 4.2) et du célomètre (Figure 4.4) que les diminutions d’intensité 

de précipitations sont associées à des diminutions d’intensité de signal mesuré par le célomètre 

(couleur rouge virant au jaune voire au vert). On peut ainsi apercevoir qu’il y a eu des précipitations 

en altitude qui n’ont pas atteint la surface (e.g., R2 vers 14h, R8 vers 05h). 

Les évènements échantillonnés balayent un spectre large d’intensité et de cumul de précipitation. En 

effet, les cumuls de précipitations des évènements sont compris entre 0,90 et 6,94 mm pour des 

intensités moyennes comprises entre 0,48 et 11,5 mm h-1. Un seul évènement est caractérisé par un 

cumul de précipitation inférieur à 1 mm, 4 des évènements échantillonnés présentent des cumuls de 

précipitations compris entre 1,0 et 2,65 mm tandis que les autres présentent des cumuls de 3 à 

6,94 mm. Chaque pluie a été échantillonnée en différentes fractions, entre 11 et 32, de volumes 

compris entre 60 et 820 mL selon l’intensité et la quantité de précipitations respectives de chaque 

pluie. En ce qui concerne les masses d’air lessivées sur la colonne atmosphérique, les situations sont 

tout autant contrastées avec la base des nuages précipitants qui varient entre 200 m d’altitude jusqu’à 

2 500 m. 
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Figure 4.3. Évolution des vitesses de chute (m s-1) et du nombre de gouttes (NDg) en fonction de leur diamètre (mm) durant 

les évènements pluvieux collectés mesurés à l’aide du disdromètre, exceptés pour R1 où le disdromètre n’était pas en 
fonctionnement. 



 
 
 

107 
 
  

 

 

Figure 4.4. Évolution temporelle de l’intensité du signal mesuré par le célomètre en fonction du temps (h) et de l’altitude 

(m) pour les évènements pluvieux collectés. Les carrés bleu et blanc représentent la base de la couche nuageuse, les 
carrés noir et bleu ciel matérialisent la hauteur de la couche limite et l’échelle de couleur correspond à un proxy de la charge 
atmosphérique en aérosol. Les traits jaune orangé intense à rouges correspondent aux gouttes de pluie précipitantes. (a) 
R2 ; (b) R3 et R4 ; (c) R5 ; (d) R6 ; (e) R7 et (f) R8. 
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D’après le calcul des rétrotrajectoires HYSPLIT 48 h en utilisant le modèle météo GFS41 à l’échelle 

globale, avec une résolution de 0,25° (Draxler & Rolph, 2003)42, l’origine des masses d’air lessivée 

sur le site d’étude (47,79° N – 2,44° O) était constante durant la durée des pluies collectées, à 

l’exception de R6 et R8 (Figure 4.5). Les masses d’air en surface et au niveau de la base du nuage 

pour R1 et R2 provenaient de l’océan Atlantique. R3 et R4 sont caractérisés par des masses d’air de 

surface en provenance de la Méditerranée et celles au niveau de la base du nuage en provenance 

de l’Espagne et du Portugal. Pour les autres évènements, influencés par des remontées de 

poussières minérales en provenance du nord de l’Afrique, le calcul des rétrotrajectoires HYSPLIT a 

été effectué sur 120 h, avec les mêmes conditions. Pour R5 et R6, les masses d’air de surface 

proviennent du Royaume-Uni en passant par la mer du Nord et l’Allemagne, tandis que les masses 

d’air au niveau de la base du nuage viennent du nord de l’Afrique (sud de la Tunisie/ouest de la Lybie) 

pour R5 et du bassin méditerranéen et d’Italie pour R6. Dans la deuxième phase de l’évènement R6 

(i.e., après 9 h UTC), les masses d’air de surface proviennent du bassin méditerranéen également. 

Pour R7, les masses d’air sont en provenance du bassin méditerranéen, plus spécifiquement de Lybie 

pour celles en surface. Pour R8, le début d’évènement est caractérisé par des masses d’air en 

provenance de l’Atlantique en passant par l’Espagne au niveau de la base du nuage et en provenance 

du nord de la Tunisie en surface. Au cours de l’évènement, la provenance des masses d’air a évolué 

et venait du nord de l’Afrique (Maroc, Algérie et Tunisie, selon l’altitude). Cette analyse des 

rétrotrajectoires montre qu’il y a une adéquation entre les provenances de ces masses d’air grande 

échelle et les directions de vent mesurées en surface sur le site instrumenté de Créteil pour nos 

différents cas d’étude. 

  

                                                
41 Global Forecast System 
42 http://ready.arl.noaa.gov/HYSPLIT.php 
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Figure 4.5. Rétrotrajectoires HYSPLIT 48 h et 120 h des masses d’air de surface et au niveau de la base des nuages pour 

les évènements pluvieux collectés. (a) R1 ; (b) R2 ; (c) R3 ; (d) R4 ; (e) R5 ; (f et g) R6 ; (h) R7 et (i et j) R8. 

(a) (b) (c) 

(d) (e) (f) 

(g) (h) (i) 

(j) 
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Tableau 4.1. Informations générales des cas d’études. (*) Si non précisée, la provenance des masses d’air à la surface et au niveau de la base du nuage est identique. 

Date de 

début de 

pluie 

Date de 

fin de 

pluie 

N° 

Pluie 

Intensité de 

précipitation 

moyenne 

Nombre 

de 

gouttes 

Diamètre 

médian des 

gouttes 

Cumul 

Nombres 

de 

fractions 

Hauteur de la 

base du 

nuage 

Concentrations  

PM10 (PM2.5) 

(Moyenne  

30 min avant) 

Provenance des masses d’air  

(rétrotrajectoires HYSPLIT) (*) 

Heure UTC Heure UTC  mm h-1 # mm mm # m µg m-3  

27/07/2021 

6 h 55 

27/07/2021 

12 h 25 
R1 0,48 - - 2,65 21 - 10,8 (6,8) Atlantique (Ouest) 

10/02/2022 

17 h 28 

10/02/2022 

20 h 55 
R2 0,49 39 437 0,69 1,33 17 500 – 1 000 13,0 (9,0) Atlantique (Ouest) 

11/03/2022 

11 h 06 

11/03/2022 

13 h 19 
R3 0,69 12 506 0,81 1,03 15 2 000 10,4 (3,9) 

Surface : Méditerranée (Sud)  

Base du nuage : Portugal (Sud-Ouest) 

11/03/2022 

14 h 16 

11/03/2022 

17 h 24 
R4 1,41 33 546 0,81 4,42 17 1 200 – 1 500 10,1 (5,5) 

Surface : Méditerranée (Sud)  

Base du nuage : Portugal (Sud-Ouest) 

29/03/2022 

13 h 10 

29/03/2022 

16 h 50 
R5 0,40 13 510 0,69 0,90 11 1 500 – 2 000 62,7 (32,6) 

Surface : Continentale (Est)  

Nuage (> 1 500 m) : Sahara (Sud) 

30/03/2022 

4 h 55 

30/03/2022 

9 h 31 
R6 0,43 21 231 0,69 1,20 15 200 47,5 (39,8)  Bassin méditerranéen 

30/03/2022 

15 h 32 

30/03/2022 

17 h 00 
R7 11,46 17 667 0,94 3,04 22 1 000 47,4 (37,9) 

Surface : Lybie (Sud) 

Nuage : Bassin méditerranéen 

13/04/2022 

3 h 00 

13/04/2022 

12 h 12 
R8 0,90 72 530 0,81 6,94 32 200 ↔ 2 000 12,0 (5,46) 

Surface : Tunisie (Sud) 

> 1 000 m : Espagne/Nord du Maroc 
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4.2. Mesures d’aérosols atmosphériques en amont et pendant 

les pluies collectées 

4.2.1. Suivi temporel des concentrations en aérosols atmosphériques 

 
La Figure 4.6 a présente les concentrations moyennes en PM10, PM2,5 et PM1 sur le site d’étude lors 

des périodes de déploiement du collecteur. Les niveaux de concentrations atmosphériques sont très 

variables durant l’année, avec des journées dépassant les seuils d’alertes de concentrations 

atmosphériques en PM10
 (50 µg m-3). Les différentes pluies collectées sont indiquées par une flèche 

sur la figure afin d’illustrer dans quelles conditions de concentrations elles ont eu lieu. Les 

concentrations en PM10 mesurées par les sites de mesures d’Airparif proches du site d’étude sont 

illustrées également sur la Figure 4.6 b. Les similitudes des concentrations entre les stations ainsi 

que leurs variations temporelles permettent d’illustrer un comportement proche, signe de 

contributions de sources locales, mais aussi de sources à plus grande échelle régionale de même 

nature. On peut ainsi voir que les mesures de PM10 sur le site d’étude sont représentatives de la 

région. 

 

Figure 4.6. (a) Concentrations moyenne des PM10, PM2,5 et PM1 (µg m-3) durant les phases de déploiement du collecteur 

(juillet 2021 pour test, février à mai 2022). Les évènements échantillonnés sont indiqués par les flèches sur la figure. (b) 
Concentration horaire des PM10 mesurées par les stations Airparif43 aux alentours du site d’étude. Attention, notez le saut 

temporel entre début août 2021 et février 2022. 

                                                
43 https://www.geodair.fr/donnees/consultation, dernier accès le 05/10/2022 

https://www.geodair.fr/donnees/consultation
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Nous avons choisi de prélever des pluies pour lesquelles les niveaux de concentrations 

atmosphériques étaient très variables, de 4,1 à 43,4 µg m-3 pour les PM2.5 et de 7,0 à 62,7 µg m-3 

pour les PM10. Ces derniers sont influencés par l’environnement urbain dans lequel se situait le site 

de prélèvement ainsi que par les masses d’air en provenance de l’ouest et du nord-ouest (océan 

Atlantique, Manche), de l’est (continentale), et du sud (Espagne, Méditerranée et nord de l’Afrique). 

Les concentrations en aérosols atmosphériques au début de R1, R2, R6 et R7 sont contrôlées 

majoritairement par les PM2.5 qui représentent 63 à 84 % des concentrations en PM10. R3 est 

caractérisé par une proportion plus faible de PM2.5, qui représente 38 % des PM10, tandis que les 

PM2.5 mesurées pour R4, R5 et R8 correspondent à 46 – 53 % des PM10. R1 à R4 ont eu lieu lors de 

journées peu chargées en particules, avec des concentrations en PM10 de l’ordre de la dizaine de 

µg m-3. En revanche, les pluies R5 à R7 ont eu lieu lors de journées marquées non seulement par un 

épisode de pollution printanier, mais aussi par un épisode d’intrusion de poussières minérales en 

provenance du Sahara, ce qui explique les concentrations élevées à la fois en PM1 (23 – 32 µg m-3), 

en PM2.5 (33 – 40 µg m-3), en PM10 (47 – 63 µg m-3) et en PM18 (56 – 140 µg m-3) mesurées par le 

Fidas. Enfin, l’évènement R8 a eu lieu lors d’une journée peu chargée en particules, mais marquée 

également par l’intrusion de poussières minérales venant du nord de l’Afrique. La Figure 4.7 

représente les données de simulation d’AOD pour le 29 mars 2022 et le 13 avril 2022 selon le modèle 

MONARCH44 et permet de visualiser le transport du panache de poussières minérales en France 

continentale et jusqu’au site d’étude en région parisienne, en accord avec la provenance de masses 

d’air du nord de l’Afrique sur les cartes HYSPLIT (Figure 4.5 e pour R5 et i et j pour R8). 

 

 

Figure 4.7. Épaisseur optique distribuée par WMO Barcelona Dust Regional Center45 à l’aide du modèle MONARCH pour 
(a) le 29 mars 2022 et (b) le 13 avril 2022. (Pérez et al., 2011 ; Klose et al., 2021). 

                                                
44 Multiscale Online Nonhydrostatic AtmospheRe CHemistry 
45 Centre régional d’étude des poussières minérales de l’Organisation Mondiale de la Météo à Barcelone ; 

https://dust.aemet.es/products/daily-dust-products  

https://dust.aemet.es/products/daily-dust-products
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Les évolutions des concentrations en PM1, PM2,5 et PM10 au cours des pluies échantillonnées sont 

représentées sur la Figure 4.8. On observe que les concentrations atmosphériques évoluent 

différemment selon les classes de tailles des particules et les phases de pluies. Les précipitations 

s’accompagnent généralement d’une diminution des concentrations atmosphériques au cours des 

pluies, sauf pour R6. Par ailleurs, on observe de manière assez systématique des augmentations de 

concentrations des fractions grossières des aérosols (PM1-10) lorsque les intensités de pluie faiblissent 

(< 0,5 mm h-1), notamment pour R2 (entre 19h et 19h30), R4 (entre 15 h et 15 h 30) et R8 (entre 4 h 

et 5 h) (Figure 4.2 b, d et h). Les mesures de vitesses de vents et des directions (ANNEXE D) ont été 

étudiées et ont permis de s’assurer que les évolutions de concentrations n’étaient pas liées à 

l’évolution de ces paramètres. 
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Figure 4.8. Évolution des concentrations de PM10 (jaune), de PM2.5 (orange) et de PM1 (gris) (µg m-3) mesurées à l’aide du 

Fidas entre le début et la fin de chaque pluie collectée.  
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4.2.2. Efficacité de lessivage et coefficient de lessivage 

 
Afin de matérialiser cette évolution des concentrations au cours des pluies, j’ai calculé les efficacités 

de lessivage selon l’équation 1.3 en considérant les concentrations moyennes 15 min avant et 15 min 

après l’évènement. Ces dernières sont retranscrites dans le Tableau 4.2 pour chaque évènement 

pour la fraction fine (PM1), grossière (PM1-10) et très grossière (PM10-18) des aérosols mesurés par le 

Fidas. Une valeur négative indique une augmentation des concentrations entre le début et la fin de 

l’évènement. Cela veut dire que les précipitations n’ont pas lessivé cette classe de tailles de 

particules, pour les PM1 pour R3, R6 et R8, pour la fraction grossière pour R7 et pour la fraction PM10-

18 pour R6. Ces évènements sont caractérisés par des conditions stables de vitesse et de direction 

de vents, mais par des phases de pluies peu intenses pouvant expliquer des augmentations 

ponctuelles de concentrations atmosphériques. Il convient aussi de noter que les efficacités de 

lessivage de R8 sont une estimation basse du lessivage qui a eu lieu au cours de l’évènement. En 

effet, le calcul est effectué à partir des concentrations en début et en fin d’évènement alors que l’on 

remarque Figure 4.8 que les concentrations ont augmenté ponctuellement au cours de R8. 

 
Tableau 4.2. Efficacité de lessivage des évènements de pluie selon les différentes classes de taille. Une valeur négative 

indique une augmentation des concentrations entre le début et la fin de l’évènement. 

Événement Cumul 
Intensité 

moyenne 

PM1 PM1-10 PM10-18 

Valeur 

initiale 

Efficacité 

de 

lessivage 

Valeur 

initiale 

Efficacité 

de 

lessivage 

Valeur 

initiale 

Efficacité 

de 

lessivage 

 Mm mm h-1 µg m-3 % µg m-3 % µg m-3 % 

R1 2,65 0,48 8,9 8,7 10,0 48,8 6,1 75,4 

R2 1,33 0,49 8,4 68,8 4,8 38,5 5,6 82,7 

R3 1,03 0,71 3,0 -29,9 8,0 40,7 10,5 55,0 

R4 4,42 1,41 4,5 48,3 5,0 61,4 5,9 87,6 

R5 0,90 0,40 24,8 45,5 38,3 -2,7 36,8 65,9 

R6 1,20 0,43 31,4 -24,3 13,0 -2,2 3,5 -199 

R7 3,04 11,46 32,3 -0,6 14,7 4,3 9,4 27,6 

R8 6,94 0,90 3,0 -84,6 8,4 46,1 4,5 53,4 

 
Les concentrations de PM10-18 diminuent au moins d’un facteur 2 durant les événements de pluie sauf 

pour R6 et R7. La diminution des autres gammes de tailles de particules est moins marquée et décroit 

avec la taille des particules, ce qui est cohérent avec la dépendance en taille des processus de 

lessivage. Les diminutions des PM1-10 et PM10-18 de R3 et R8 sont du même ordre de grandeur, 

néanmoins, ces évènements sont marqués par une augmentation des concentrations massiques de 
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PM1. On remarque que R1, R2 et R4 présentent les efficacités de lessivage les plus fortes et sont 

caractérisés par une forte diminution des concentrations atmosphériques de PM10-18 (> 75 %) et de 

PM1-10 (> 30%), Le lessivage des aérosols mesuré à la surface est alors effectif pour ces pluies.  

J’ai également regardé dans quelles conditions le coefficient de lessivage, indicateur plus complet 

que les efficacités de lessivage pouvaient être calculé. Les décroissances continues des 

concentrations sur deux phases distinctes de pluie de R2 (Figure 4.7 b), ont permis de calculer le 

coefficient de lessivage pour ces deux temps de pluies, à titre d’illustration (Figure 4.8). Le cas 1 

correspond à la période 18h00 – 18h30 de R2 tandis que le cas 2 correspond à la période 19h15 – 

20h00. Les coefficients de lessivage ont été calculés à partir de l’équation 4.1 (Laakso et al., 2003), 

c0(dp) et c1(dp) correspondent aux concentrations moyennes observées 15 min avant et après les 

temps de pluies sélectionnées mesurées avec le Fidas : 

Λ(dp)= -
1

t1-t0
ln (

c1(dp)

c0(dp)
)    Équation 4.1 

La Figure 4.9 représente les coefficients de lessivage déterminés à l’aide de la mesure Fidas et de 

l’équation 4.1 pour les deux temps de pluies identifiés de la pluie R2. En parallèle, le calcul théorique 

appliqué à la granulométrie des gouttes mesurées par le disdromètre pour deux paramétrisations 

issues de la littérature sont représentées Figure 4.9 (Davenport & Peters, 1978 ; Slinn, 1983). 

 

 
 
Figure 4.9. Coefficients de lessivage (s-1) en fonction du diamètre des particules obtenues à partir de mesures in situ par la 

mesure Fidas pour les 2 phases de décroissance marquée des concentrations de la pluie R2 (cas 1 entre 18h et 18h30 
points bleus ; cas 2 entre 19h15 et 20h points rouges) et déterminés selon (a) la paramétrisation issue de Davenport & 
Peters (1978) (pointillés) et (b) selon la paramétrisation issue de Slinn (1983) avec les processus de thermophorèse (Th) et 
de diffusiophorèse (Df) issue de Davenport & Peters (1978) ainsi que l’électrophorèse (Es) issue d’Andronache (2004). 
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Les coefficients de lessivage calculés évoluent en fonction du diamètre des particules. Les valeurs 

sont néanmoins dispersées sur plusieurs ordres de grandeur, entre 10-5 et 10-3 s-1 pour les deux cas 

d’études, avec des valeurs plus dispersées pour les particules supermicroniques. La paramétrisation 

de Davenport & Peters (1978) sous-estime de près d’un facteur 2 les coefficients de lessivage par 

rapport à ceux dérivés de nos mesures pour les particules submicroniques, lorsque celle de Slinn 

(1983) avec ajout des effets phorétiques indique des coefficients de lessivage près d’un ordre de 

grandeur plus bas que ceux dérivés de nos mesures pour cette gamme de taille. Pour les particules 

supermicroniques, la paramétrisation de Davenport & Peters (1978) a tendance à surestimer les 

coefficients de lessivage par rapport à ceux dérivés des mesures terrain, tandis qu’un meilleur accord 

est observé entre la paramétrisation de Slinn (1983) avec ajout des effets phorétiques et les 

coefficients dérivés des mesures pour des particules autour de 3 µm. 

 

4.2.3. Composition chimique des aérosols prélevés sur filtres 

 
La collecte d’aérosols sur filtre a permis de mesurer par SFX la composition élémentaire des PM10 

pour des prélèvements allant de 15 h à 24 h avant le début des pluies R2 (prélèvement 24 h), R3 

(15h), R5 (22h) et R8 (16h) (Figure 4.10). Cela permet d’avoir une caractérisation chimique des 

aérosols présents dans l’atmosphère en amont des événements de pluie et de pouvoir discuter 

l’évolution de certains composés présents à la fois dans les aérosols et dans la pluie. Les 

concentrations mesurées en PM10 par le Fidas indiquent des valeurs comprises entre 11,6 à 

43,6 µg m-3 en moyenne durant les temps de prélèvement des particules sur filtres. Selon 

l’échantillon, le calcul des concentrations à partir des espèces analysées par SFX permet de retrouver 

entre 11 et 55 % de la masse dérivée des mesures de concentrations massiques du Fidas. 

La composition élémentaire des PM10 est dominée par Ca (19 – 33 %), Si (15 – 28 %), Fe (12 – 32 %) 

et dans une moindre mesure S (5 – 14 %) et Al (3 – 9 %), avec cependant des poids relatifs qui 

diffèrent. En effet, la pluie R2 est marquée par une plus faible proportion de Si (15 %) et Al (3 %), que 

R8 par exemple, qui en comporte respectivement 28 et 9 % (Figure 4.10). En revanche, les 

proportions de S (5 %) et Ca (19 – 22 %) sont similaires, tandis que R2 comportent une proportion 

de Fe plus importante, 32 % contre 18 %.  
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Figure 4.10. Composition chimique des aérosols atmosphériques (PM10) prélevée sur filtres avant les évènements R2, R3, 

R5 et R8. 

 
La composition chimique moyenne des PM10 et PM2,5 en Ile-de-France a fait l’objet d’une synthèse 

par Airparif (Airparif, 2021) à l’aide de mesure sur l’année 2010. Les composés carbonés (EC et OC) 

et les composés inorganiques secondaires (NO3
-, SO4

2- et NH4
+) contribuent en moyenne à près de 

70 % de la masse mesurée. Ceci explique pourquoi avec une analyse SFX seulement, nous ne 

sommes pas en mesure d’expliquer totalement la masse de particules déterminée avec le Fidas. 

 

4.3. Concentration massique, composition chimique moyenne 

des pluies étudiées 

 
Les mesures élémentaires et ioniques des pluies que j’ai effectuées me permettent de présenter les 

compositions moyennes des précipitations. La composition chimique des pluies est un bon indicateur 

des sources de provenance des aérosols atmosphériques déposés. Les Figure 4.11 et Figure 4.12 

représentent les concentrations moyennes (VWM) ainsi que les contributions moyennes des espèces 

majeures contribuant aux phases particulaire (Al, Si, Fe, Ca) et dissoute (NO3
-, NH4

+, SO4
2-, Ca) pour 

chaque évènement de pluie. Les concentrations massiques de la phase particulaire sont déterminées 

par pesée des filtres, tandis que les concentrations massiques de la phase dissoute sont obtenues à 

partir des concentrations des espères ioniques et élémentaires mesurées dans la phase dissoute par 

CI et ICP-AES. Il convient de noter que le carbone organique n’est pas analysé et donc non pris en 

compte dans le calcul des concentrations de la phase dissoute. Les VWM, les valeurs de pH et les 

concentrations de SO4
2-, PO4

3-, NH4
+ et NO3

- dans la phase dissoute sont reportées en Annexe E1 

par pluie. Les concentrations des éléments (Al, Ba, Ca, Cd, Cl, Co, Cr, Cu, Fe, K Mg, Mn, Na, Ni, P, 



 

119 
 
  

 

Pb, S, Si, Sr, Ti, V et Zn) présents dans les phases dissoute et particulaire sont également reportées 

en Annexe E2, avec la solubilité moyenne des éléments par pluie.  

Dans la phase particulaire, les VWM massiques totales sont plus élevées pour R5 et R6 d’un à deux 

ordres de grandeur en comparaison à R1 à R4 (69 – 98 mg L-1 vs 1,6 – 14 mg L-1), ainsi que pour les 

majeurs Al (3 310 – 3 560 ppb vs 28 – 130 ppb), Fe (2 650 – 3 170 ppb vs 54 – 210 ppb) et Si 

(8 500 – 10 300 ppb vs 114 – 590 ppb). R7 et R8 sont caractérisés par des concentrations 

supérieures aux évènements R1, R2 et R4, mais inférieures à celles de R5 et R6 (Ctotal : 

4,8 – 11,5 mg L-1 ; Al : 182 – 423 ppb ; Fe 190 – 465 ppb ; Si : 524 – 1 260 ppb) (Figure 4.11a). R5 et 

R6 ont eu lieu lors d’un épisode de remontée de poussières minérales en provenance du Sahara. 

Bien que les concentrations massiques ne soient pas du même ordre de grandeur, la phase 

particulaire analysée des pluies est majoritairement composée de Si, de Fe, d’Al (entre 73 et 85 %). 

La teneur en Ca, elle, varie entre 3 et 12 % selon la pluie (Figure 4.11b). En calculant les 

concentrations en masse des oxydes à partir de la composition élémentaire, nos mesures 

élémentaires permettent en moyenne d’expliquer 38 à 45 % de la masse pesée sur les filtres pour les 

pluies R5 à R8, contre 14 à 26 % de la masse pesée sur les filtres des pluies R1 à R4.  

 

 
 

Figure 4.11. (a) Concentration moyenne (wvm, ppb) des éléments mesurés de la phase particulaire et (b) contributions des 

espèces contribuant à chaque évènement de pluie. 

 
Les concentrations massiques moyennes des phases dissoutes des différentes pluies 

échantillonnées varient selon les évènements considérés Figure 4.12. R4 et R8 sont les pluies 

caractérisées par les concentrations de la phase dissoute les plus faibles (~ 2 à 3 mg L-1) et par les 

cumuls de précipitations les plus élevées (4,4 pour R4 et 6,9 mm pour R8) (Figure 4.12a). Ces 

résultats sont cohérents avec la dépendance des concentrations mesurées des retombées avec le 

cumul de précipitation et de l’effet de dilution documenté dans la littérature (e.g., Jaffrezo et al., 1990). 

Les concentrations les plus fortes sont de l’ordre de 21 mg L-1 et correspondent à la fois aux 

évènements marqués par les apports de poussières minérales sahariennes R5 et R6, mais aussi 

parmi les quantités de précipitations les plus faibles (0,90 mm pour R5 et 1,20 mm pour R6). Ces 

concentrations massiques dans les dépôts de R5 et R6 sont du même ordre de grandeur que des 
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valeurs retrouvées dans la littérature pour des environnements semi-arides avec des valeurs de 

l’ordre de 20 mg L-1 (Tuncel & Ungör, 1996 ; Tripathee et al., 2020) ou bien pour des environnements 

urbains en Europe lors d’intrusion de poussières minérales (11,9 – 20,6 mg L-1 ; Avila et al., 1997 ; 

Rogora et al., 2004 ; Anatolaki & Tsitouridou, 2009), marquées par des teneurs importantes en 

calcium et espèces d’origine crustale (e.g., Avila et al., 1997 ; Oduber et al., 2020). On retrouve 

également des teneurs en Ca et SO4
2- dissouts du même ordre de grandeur 20 – 41 % en masse 

(Rogora et al., 2004; Anatolaki & Tsitouridou, 2009). Les autres évènements correspondent 

également à des valeurs observées dans d’autres environnements urbains avec des valeurs 

comprises entre 2 et 10 mg L-1, la composition chimique moyenne variant selon les sources locales 

principales, mais présentant toujours des teneurs cumulées en nitrates et sulfates élevées de l’ordre 

de 42 à 60 % (e.g., Encinas et al., 2004 ; Roy et al., 2016 ; Castillo et al., 2017 ; Beysens et al., 2017).  

Les évènements ne sont pas caractérisés par les mêmes teneurs et proportions relatives de 

composés acides (NO3
-, SO4

2-) ou neutralisants (Na+, K+, Mg2+, Ca2+, NH4
+) selon les pluies. La phase 

dissoute est principalement composée de SO4
2-, de NO3

- et NH4
+ (SNA), entre 58 et 85 % en masse 

des espèces analysées pour R1, R2, R3, R4, R7 et R8. En revanche, R5 et R6, et dans une moindre 

mesure R8, sont composés d’une part non négligeable de Ca dans la phase dissoute (23 à 40 %) 

(Figure 4.12b).  

Des différences de concentrations non seulement en espèces acides, mais aussi en composés 

neutralisants induisent des valeurs de pH différentes, de même que leur lessivage progressif au cours 

de la pluie va également induire une évolution du pH au cours de cette dernière (e.g., Asman et al., 

1982). Ceci permet d’expliquer les différences de gammes de pH que l’on peut observer entre les 

évènements. R1 a un pH moyen plus acide (pH < 5,6) qui s’explique par une neutralisation moins 

importante des espèces acides, en raison de concentrations moyennes plus faibles pour les espèces 

neutralisantes. Les pluies R2, R3, R4, R7 et R8 ont des pH plus importants entre 6,2 – 6,8 et même 

basiques pour R5 et R6 (7,5 – 8,0). Le fait que les pluies R5 et R6 soient basiques est dû aux teneurs 

élevées en Ca des poussières minérales dans ces précipitations en accord avec les études de 

Rastogi & Sarin (2005) et Laouali et al. (2021). 
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Figure 4.12. (a) Concentration moyenne (wvm, ppm) de la phase dissoute et (b) contributions des espèces contribuant à 

chaque évènement de pluie. 

 
On observe aussi une fraction dissoute moyenne inférieure pour R5 et R6 pour Al, Fe et Si 

(0,2 – 1,7 %) en comparaison avec R7 et R8 (0,7 – 3,1 %) et R1 à R4 (1,1 – 13 %) (ANNEXE E2). 

On remarque les mêmes comportements pour K, Mg, Ca, Mn et Ti (ANNEXE E2).  

Les facteurs d’enrichissement (EF) ont été calculés avec les VWM des éléments présents dans les 

pluies et sont répertoriés dans le Tableau 4.3. À partir des EF on peut classer trois groupes 

d’évènements : 1) R1 à R4, caractérisés par des masses d’air en provenance de l’ouest et du sud de 

la France et un enrichissement important en Ca (EF > 15), Ni (EF > 10, sauf R4), P (EF > 30, sauf 

R1) et très élevé pour le Zn (EF > 120) et S (EF > 1 000) ; 2) R5 et R6 caractérisés par une contribution 

de poussières minérales et des EF ne traduisant pas d’enrichissement significatif à l’exception de Zn 

(8,0 – 13) et de S (119 – 136), mais qui reste moins élevé que les autres pluies, et  ; 3) R7 et R8, 

caractérisés par des EF faibles pour tous les éléments, mais supérieurs aux EF de R5 et R6, à 

l’exception de Zn (26 – 44) et de S (175 – 438).  

 
Tableau 4.3. Facteur d’enrichissement (EF) des espèces mesurées dans les précipitations par rapport à la croute 

continentale supérieure. Les valeurs en gras indiquent un enrichissement de l’élément. 

EF Ba 
nss 
Ca 

Cr Fe 
nss 
K 

nss 
Mg 

Mn Na Ni P nss S 
nss 
Sr 

Ti V Zn 

R1 7,9 19 5,6 2,5 3,2 1,4 3,8 4,8 17 8,1 1 281 5,4 1,7 2,6 226 

R2 20 31 16 6,3 12,7 1,0 9,3 16 52 53 1 853 9,9 4,2 16 396 

R3 6,6 25 5,2 2,6 5,9 1,8 5,4 13 11 33 1 060 6,3 3,0 5,0 121 

R4 7,5 17 5,6 2,7 7,0 1,5 5,2 9,9 5,4 38 1 521 5,2 3,0 14 190 

R5 2,6 6,6 2,3 1,4 1,2 1,0 1,5 0,37 0,9 3,8 136 2,8 1,7 3,1 13 

R6 2,1 4,4 1,8 1,3 1,1 0,92 1,2 0,25 2,2 1,4 119 2,0 1,5 2,6 8,0 

R7 4,2 7,1 4,1 1,8 1,6 1,1 1,9 0,53 3,7 4,1 438 2,7 1,8 3,1 44 

R8 3,2 6,2 2,9 1,7 1,7 1,1 1,8 1,6 5,1 3,2 176 2,1 1,8 3,3 26 
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L’enrichissement en P ayant lieu pour les pluies R2, R3 et R4 collectées en mars, il est raisonnable 

d’attribuer cet enrichissement à la forte utilisation d’engrais et de pesticides (e.g., Cable & Deng, 

2018). C’est aussi cohérent avec le fait de retrouver une concentration importante en NH4
+ dans les 

précipitations durant cette même période (Favez et al., 2021 ; Airparif, 2021). L’enrichissement en 

Zn, en Ni et dans une moindre mesure en Ba et en Cr peut être attribué aux émissions anthropiques 

du trafic routier, la combustion de fuels et l’abrasion des pneus, des freins et la resuspension de 

particules (Thorpe & Harrison, 2008 ; Bukowiecki et al., 2009 ; Pant & Harrison, 2013 ; Citepa, 2022).  

Pour les cas d’étude où des échantillons d’aérosols ont été prélevés sur filtres en amont de la pluie, 

on observe des contributions relatives totales (dissout + élémentaire) similaires dans l’aérosol et dans 

le dépôt humide pour Ca et Al quelle que soit la pluie, ainsi que des contributions de Si et de S proches 

pour les pluies R5 et R8. En revanche, les contributions relatives en Fe peuvent varier d’un facteur 

1,6 à 4,5 entre le contenu des pluies et des aérosols. Les contributions en S sont légèrement 

différentes pour les pluies R3 (1,5 fois plus petite) et R2 (1,5 fois plus grande) en comparaison à 

celles des aérosols. De la même manière, on observe pour les quatre pluies des rapports 

interélémentaires de Cl/Na 2 à 5 fois plus élevés et de Fe/Al 1,7 à 36 fois plus faibles que dans les 

aérosols. Cela peut signifier qu’une source additionnelle d’Al soit présente dans les précipitations ou 

bien, qu’une partie d’Al retrouvée dans le dépôt humide soit présente dans la fraction > 10 µm des 

aérosols et qui n’est alors pas prélevée sur les filtres d’aérosols. Cela peut également vouloir dire 

qu’un des éléments est moins efficacement lessivé que l’autre au cours de la pluie. Quant à Cl, sa 

contribution à la masse mesurée est entre 3 et 16 fois plus importante dans les pluies que dans les 

aérosols alors que celle du Na reste du même ordre de grandeur, entre 1 et 10 %, selon l’évènement.  

La composition chimique moyenne est un traceur des sources d’aérosols retrouvés dans les 

retombées atmosphériques. Les aérosols anthropiques sont associés aux concentrations élevées en 

S et Zn et à des EF supérieurs à 10. Alors que les poussières minérales génèrent souvent des 

augmentations importantes des concentrations avec des EF faibles, et ont une signature marquée en 

Ca, Al, Si et Fe. Lorsque l’on vient croiser les informations sur la composition chimique des dépôts 

humides, avec les EF, les provenances des masses d’air et les dynamiques locales ont peut classer 

nos cas d’étude en trois catégories : les évènements urbains influencés par des sources anthropiques 

(R1 à R4) ; les évènements influencés majoritairement par des remontées de poussières minérales 

sahariennes (R5 et R6) ; et des cas d’étude de mélange, avec des contributions anthropique et 

minérale (R7 et R8). Cela vient conforter la stratégie mise en place reposant sur une utilisation jointe 

de mesures et données complémentaires pour interpréter les cas d’étude.  
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4.4. Évolution intraévenementielle et ratio de lessivage 

4.4.1. Concentrations initiales vs concentrations finales 

 
La collecte séquentielle en fractions de pluie nous permet de suivre l’évolution des concentrations 

massiques totales (obtenues par pesée), l’évolution de la composition chimique particulaire (obtenue 

par SFX) et dissoute (obtenue par CI et ICP-AES). Pour les pluies que j’ai collectées, les 

concentrations massiques des phases particulaire et dissoute ont tendance à décroitre avec la 

quantité de précipitation et tendent vers un niveau stable en fin de pluie. Ces évolutions sont 

présentées à titre d’illustration pour, R4 (Figure 4.13), R5 (Figure 4.14) et R6 (Figure 4.15).  

Pour la première fraction des pluies « anthropiques » R1, R2, R3, R4 (Figure 4.13 a), et celles 

« anthropiques et minérales » R7 et R8, les concentrations massiques de la phase particulaire sont 

comprises entre 13,2 et 44,2 mg L-1, avec une contribution de 14 à 46 % d’oxydes mesurés par SFX. 

La composition élémentaire est dominée par Si (770 – 4 130 ppb), Fe (320 – 1 670 ppb), Al 

(180 – 1 300 ppb) et dans une moindre mesure de Ca (70 et 470 ppb). La composition élémentaire 

de la phase particulaire mesurée est majoritairement composée, d’Al, de Si et de Fe, entre 73 et 85 % 

en masse des éléments mesurés selon les évènements. Ces espèces se trouvent sur des particules 

majoritairement présentes dans la fraction grossière des aérosols (PM2,5-10), quels que soient les 

environnements considérés (Putaud et al., 2004 ; Bukowiecki et al., 2009 ; Mamun et al., 2020).  

La première fraction des pluies « sahariennes » R5 (Figure 4.14 a) et R6 (Figure 4.15 a) est marquée 

par les apports de poussières minérales sahariennes et présente des concentrations de la phase 

particulaire beaucoup plus importantes 229 mg L-1 (R5) et 123 mg L-1 (R6), avec des contributions 

d’oxydes entre 25 et 50 %. La composition élémentaire est également contrôlée par Si (13 – 17 ppm), 

Fe (5,4 – 5,5 ppm), Al (3,9 – 6,3 ppm) et Ca (1,5 – 7,4 ppm).  
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Figure 4.13. Évolution des concentrations massiques (mg L-1) en fonction de la quantité de précipitation (mm) de 

l’évènement R4. (a) Concentration massique de la phase particulaire par pesée, (b) concentration massique des éléments 
mesurés par SFX de la phase particulaire (c) concentration massique et composition chimique de la phase dissoute par CI 
et ICP-AES, (d) évolution de l’intensité de précipitation (R, mm h-1) ainsi que (e) la concentration de gouttes (par unité de 
volume collecté, L-1) en fonction de la quantité de précipitation (mm). 

 
En fin de pluie, les concentrations massiques particulaires se stabilisent. Toutefois, les concentrations 

atteintes diffèrent selon les pluies et concentrations initiales.  

Les concentrations particulaires en fin de pluies « anthropiques » R1, R2, R4 (Figure 4.13 a), et 

« anthropiques et minérales » R7 et R8 sont faibles, entre 0,46 et 4,2 mg L-1 soit 10 à 50 fois plus 

petites que les concentrations initiales. La pluie « anthropique » R3 présente une diminution moins 

marquée avec des concentrations de 10,48 mg L- 1 en fin de pluie, soit une diminution d’un facteur 

3,6 au cours de la pluie. Les proportions élémentaires restent relativement stables au cours des 

pluies. Néanmoins, on peut observer une diminution plus marquée pour certains éléments (Ca) que 

pour d’autres (Fe) entre le début et la fin de pluie.  

Pour les pluies « sahariennes » R5 (Figure 4.14 a) et R6 (Figure 4.15 a), les concentrations 

particulaires en fin d’évènement, entre 23,0 et 64,2 mg L-1, sont 3,6 à 5,3 fois plus petites que les 
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concentrations initiales. La diminution au cours de ces pluies est donc moins marquée que pour les 

pluies à forte composante anthropique. On remarque aussi une diminution plus marquée pour le Ca 

particulaire, d’un facteur 6 entre le début et la fin de R5 et R6, que pour Fe, qui diminue d’un facteur 

1,7 à 4,1 entre le début et la fin. 

Nous avons ainsi pu quantifier les diminutions entre concentrations particulaires en début et fin de 

pluie, avec des diminutions plus marquées pour les pluies « anthropiques » par rapport aux pluies 

« sahariennes ». La caractérisation chimique des pluies permet de mettre en avant des lessivages 

plus ou moins importants selon les composés, comme illustré entre Ca et Fe. Différentes hypothèses 

peuvent être formulées pour expliquer ces différences entre éléments, comme l’effet de la taille des 

aérosols composés de Ca et Fe, mais aussi les différentes solubilités de ces éléments. 

 

 

Figure 4.14. Évolution des concentrations massiques (mg L-1) en fonction de la quantité de précipitation (mm) de 

l’évènement R5. (a) Concentration massique de la phase particulaire par pesée, (b) concentration massique (µg L-1) des 
éléments mesurés par SFX de la phase particulaire (c) concentration massique (µg L-1) et composition chimique de la phase 
dissoute par CI et ICP-AES, (d) évolution de l’intensité de précipitation (R, mm h-1) ainsi que (e) la concentration de gouttes 
(par unité de volume collecté, L-1) en fonction de la quantité de précipitation (mm). 
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On observe des comportements assez similaires pour les composés dissouts. En début de pluie, les 

concentrations massiques de la première fraction du dissout des pluies sahariennes R5 (Figure 

4.14 c) et R6 (Figure 4.15 c) sont comprises entre 33,9 et 37,9 mg L- 1, contre 9,7 et 24,1 mg L- 1 pour 

les autres pluies. SO4
2-, de NO3

- et NH4
+ (SNA) sont majoritaires et constituent entre 69 et 77 % de la 

phase dissoute en début de pluie pour R1, R2, R4 et R7. Ces composés se trouvent majoritairement 

dans la fraction fine des aérosols (PM1) (e.g., Putaud et al., 2004). Les autres pluies présentent 

également une forte teneur en SNA (49 à 57 %), mais aussi une proportion de Ca importante (25 à 

42 %). 

En fin de pluie, les concentrations de la phase dissoute de R5 et R6 ont diminué de près d’un facteur 

2 (entre 18,9 et 20,1 mg L-1). Néanmoins, le suivi temporel mis en place permet d’observer des valeurs 

inférieures, de l’ordre de 10 mg L - 1, obtenues ponctuellement durant les évènements. Pour les autres 

pluies, la diminution est plus marquée, avec des concentrations dissoutes en fin de pluie entre 1,0 et 

9,3 mg L- 1, soient 3 à 33 (1,6 pour R3) fois plus petites que les concentrations initiales. 

On observe une évolution différente des proportions des espèces dissoutes pour les pluies collectées. 

La pluie « saharienne » R5 présente des proportions de Ca dissout élevée, de l’ordre de 42 %, et de 

SNA de 48 %, qui sont du même ordre de grandeur entre le début et la fin de la pluie. La seconde 

pluie « saharienne » R6 voit quant à elle sa proportion relative en SNA augmenter au cours de la 

pluie (78 %) et celle en Ca diminuer (18 %). En fin de pluie, les fractions dissoutes des autres pluies 

sont constituées entre 77 et 90 % de SNA, hormis la pluie « anthropique et poussière » R8 (56 %) 

pour laquelle la proportion de SNA est de 56 % et celle du Ca reste toujours importante, 23 %, en fin 

de pluie. 

 Les valeurs moyennes obtenues pour les pluies chargées en poussières minérales à Créteil sont 

dans la fourchette basse des valeurs obtenues par Ma (2006), pour une pluie collectée à Kyoto 

(Japon) influencée par un épisode de poussières minérales. Cette étude rapporte une diminution d’un 

facteur 2,7 à 167 pour la phase particulaire et d’un facteur 2,0 à 20 pour la phase dissoute, selon les 

éléments, entre les concentrations mesurées en début (2 mm) et en fin de pluie. Cela peut s’expliquer 

par les faibles cumuls de précipitation ayant eu lieu lors des évènements R5 et R6 (0,9 – 1,2 mm).  
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Figure 4.15. Évolution des concentrations massiques (mg L-1) en fonction de la quantité de précipitation (mm) de 

l’évènement R6. (a) Concentration massique de la phase particulaire par pesée, (b) concentration massique des éléments 
mesurés par SFX de la phase particulaire (c) concentration massique et composition chimique de la phase dissoute par CI 
et ICP-AES, (d) évolution de l’intensité de précipitation (R, mm h-1) ainsi que (e) la concentration de gouttes (par unité de 
volume collecté, L-1) en fonction de la quantité de précipitation (mm). 

 
Les diminutions observées pour la phase dissoute des pluies « anthropiques » à Créteil sont du 

même ordre de grandeur que ce que l’on retrouve dans la littérature dans des environnements 

urbains. En effet, Jaffrezo et al. (1990) ont reporté des concentrations obtenues en fin de pluie 10 à 

15 fois plus petites que les concentrations des premières fractions pour des pluies collectées à Paris 

tandis que Tanner et al. (2006) ont reporté des concentrations d’espèces ioniques 2 à 33 fois plus 

petites en fin de pluie dans des précipitations collectées à Hong Kong, en Chine. Concernant la phase 

particulaire, les évolutions que l’on observe sont similaires à ce qui a été reporté dans la littérature, 

par exemple, Kasahara et al. (1996) ont reporté des concentrations après 1 mm de pluies 10 fois 

inférieures aux valeurs initiales.  
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4.4.2. Discussion des évolutions des concentrations au cours des pluies 

 
Afin d’étudier les dynamiques de décroissance des dépôts dissouts et particulaires au cours des 

pluies, un ajustement suivant une loi de décroissance exponentielle en fonction du cumul de 

précipitation (P, en mm) a été effectué selon l’équation 4.2 pour chaque pluie où la décroissance des 

concentrations est significative :  

Cmassique(mg L
-1)= A∙e-P×B+C    Équation 4.2 

 
Avec B représentant la dynamique de décroissance des concentrations, C le plateau de 

concentrations atteint en fin d’évènement et A un paramètre de régression.  

Ces régressions permettent de représenter la dynamique globale de l’évolution pilotée par les 

concentrations des premières et dernières fractions de pluie. Cela permet de comparer de manière 

simple les évolutions entre phase particulaire et phase dissoute et entre nos différents cas d’étude. 

Cette approche intégrée ne permet pas de considérer les augmentations et stabilisations observées 

dans les concentrations des dépôts au cours des pluies. Nous discutons ces variations 

intraévénementielles par la suite. Pour les évènements R3 et R5, les évolutions des phases dissoutes 

observées ne permettent pas d’effectuer une régression exponentielle. Pour l’évènement R6, le 

premier pas de temps étant caractérisé par une augmentation, la régression est obtenue en prenant 

en compte l’évènement à partir du second pas de temps. 

Les paramètres de la régression A, B et C sont représentés dans le Tableau 4.4. Pour les phases 

particulaires, les valeurs de B sont comprises entre 3,2 et 6,9 pour les évènements « anthropiques » 

et « anthropiques et poussières », et B est égal à 10 pour la pluie « saharienne » R5. Pour les phases 

dissoutes, les valeurs de B sont plus basses, comprises entre 1,2 et 3,8 pour les évènements R1, 

R2, R4, R7 et R8, et B est égal 8,2 pour la pluie R6. Ces valeurs traduisent une décroissance plus 

importante des concentrations massiques pour la phase particulaire en comparaison avec celles de 

la phase dissoute, à l’exception de R7. R7 est caractérisé par les précipitations les plus intenses, et 

dans ce cas les phases particulaire et dissoute suivent des décroissances similaires. R6 qui est 

ponctué par de nombreux temps sans pluie présente une dynamique de décroissance inférieure.  

Les résultats permettent également de quantifier le lessivage plus important des aérosols constituant 

la phase particulaire en début d’évènement, comme précédemment observé dans la littérature 

(Kasahara et al., 1996 ; Ma, 2006), lorsque le mécanisme de washout est important. Ainsi, les 

dynamiques de décroissance différentes entre particulaire et dissous semblent cohérentes avec un 

lessivage plus efficace des particules supermicroniques, majoritairement dans la phase particulaire 

des pluies, en comparaison avec les aérosols secondaires submicroniques qui compose une grande 
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partie de la phase dissoute. La phase dissoute des évènements R5 et R6 comporte aussi une 

importante teneur en SO4
2-, NO3

- et NH4
+ (49 à 59 %), mais avec une part non négligeable de Ca 

dissous (entre 34 et 40 %) qui est majoritairement dans la fraction grossière des aérosols (e.g., 

Putaud et al., 2004). Ceci peut dès lors expliquer la décroissance plus importante pour la phase 

dissoute de R6 (B = 8,2) que pour les phases dissoutes des autres pluies (pour lesquels B est compris 

entre 1,2 et 3,8). 

 
Tableau 4.4. Paramètres de la régression exponentielle de l'évolution des concentrations dissoutes et particulaires des 

évènements : équation, R2 et n (nombre de fractions). 

Evènement Phase particulaire Phase dissoute 

R1 y=18,6 ∙e-6.9 x+0,8 R² = 0,99 | n = 7 y=15,4 ∙e-3.6 x+2,0 R² = 0,88 | n = 21 

R2 y=22,4 ∙e-3,4 x+0,4 R² = 0,99 | n = 5 y=9,6 ∙e-1,2 x+0,9 R² = 0,85 | n = 17 

R3 y=38,4 ∙e-6,4 x+10,2 R² = 0,98 | n = 6 –  – 

R4 y=35,4 ∙e-4,0 x+2,6 R² = 0,97 | n = 9 y=18,6 ∙e-3,8 x+2,1 R² = 0,91 | n = 17 

R5 y=362 ∙e-10 x+72,8 R² = 0,91 | n = 11 – – 

R6 y=180 ∙e-2,5 x+9,23 R² = 0,89 | n = 14 y=51,5 ∙e-8,2 x+16,6 R² = 0,75 | n = 15 

R7 y=53,8 ∙e-3,2 x+7,1 R² = 0,96 | n = 22 y=20,2 ∙e-3,5 x+9,7 R² = 0,98 | n = 22 

R8 y=30,9 ∙e-3,3 x+4,7 R² = 0,82 | n = 28 y=15,2 ∙e-2,8 x+1,6 R² = 0,93 | n = 32 

 
 
Le prélèvement séquentiel nous a aussi permis d‘observer différents « schémas » d’évolution des 

concentrations au cours des pluies (Figure 4.13, Figure 4.15, Annexes F). Certains dépôts humides 

sont caractérisés par une décroissance des concentrations tout au long de la pluie jusqu’à atteindre 

un niveau bas et constant sur les dernières fractions de pluie (R1, R7, Annexes F1 et F4). D’autres 

dépôts humides sont marqués par des augmentations ou stabilisations ponctuelles des 

concentrations au cours de la pluie. Ces augmentations des concentrations sont systématiquement 

liées à une diminution de l’intensité de précipitations associée à une augmentation des concentrations 

de gouttes dans la pluie (Ng L-1) (Figure 4.13 d, 4.14 d et 4.15 d).  

La Figure 4.16 illustre les différentes distributions en taille des gouttes de pluie mesurées par le 

disdromètre pour une phase de décroissance des concentrations (phase I) et une phase de 

réaugmentation des concentrations (phase II) au cours de la pluie R4 (présentée Figure 4.13). 
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Figure 4.16. Distribution granulométrique en volume (%) des gouttes pour les deux phases de la pluie R4 : Phase I entre 

0,0 – 0,7 mm et phase II entre 0,7 – 2,2 mm. 

 
Pour comprendre ces augmentations de concentration des dépôts observées ponctuellement en 

cours de pluie, deux autres hypothèses peuvent être discutées : les précipitations étant moins 

intenses pour ces fractions collectées, il pourrait y avoir soit 1) un effet de « surconcentration » des 

gouttes de pluie précipitantes, soit 2) un phénomène d’émission locale. Ces deux effets pouvant 

entrainer ponctuellement une augmentation des dépôts humides. 

Pour les pluies R2, R4 et R8 les augmentations de concentration en cours de pluie sont observées 

pour les phases particulaires et dissoutes et sont phasées avec des précipitations plus marquées en 

altitude qu’à la surface d’après les mesures du célomètre (Figure 4.4 a, b et f). L’évaporation partielle 

de gouttes de pluie au cours de leur chute pourrait avoir comme effet de diminuer leur diamètre et de 

les « surconcentrer ». En faisant l’hypothèse que seule l’eau s’évapore et non les espèces contenues 

dans les gouttes, la quantité de matière initiale rabattue par les gouttes, ramenées à leur volume, est 

plus importante (Baechmann et al., 1996b). En revanche, si l’évaporation des gouttes est totale au 

cours de leur chute, cela a pour effet de libérer des aérosols dans la couche d’air, augmentant dès 

lors les concentrations atmosphériques (Huff & Stout, 1964). Par la suite, cela peut augmenter les 

concentrations des gouttes précipitantes qui peuvent alors les capturer au cours de leur chute.  

Pour R6, on observe une augmentation ponctuelle des concentrations dans les dépôts en cours de 

pluie seulement pour certaines espèces (Figure 4.15, R6). Les concentrations de NO3
-, NH4

+ 
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augmentent d’un facteur 4 à 5 avec celles de Zn et de Cu dissout qui augmentent d’un facteur 5 à 16 

dans les dépôts, tandis que celles de Ca dissout et de SO4
2- n’augmentent pas, ou peu. 

L’augmentation de NO3
- et NH4

+ dans les dépôts peut être dues à une augmentation des émissions 

locales. En effet, de faibles intensités de précipitations et une hauteur de la couche limite très basse 

(base du nuage vers 200 m) sont observées entre 7h00 et 9h00, période où le trafic routier est 

important et proche du site de mesures. De plus, les concentrations de NOx mesuré à la station de 

qualité de l’air du LISA montrent également des augmentations sur les mêmes pas de temps de plus 

d’un facteur 5. Zn et Cu étant des traceurs de l’activité automobile (Thorpe & Harrison, 2008 ; 

Bukowiecki et al., 2009 ; Pant & Harrison, 2013), cela conforte l’hypothèse de l’impact du trafic routier 

sur les augmentations des concentrations dans les précipitations. R6 est dès lors un bon cas d’étude 

afin d’illustrer l’influence combinée de l’évolution des paramètres météorologiques et des sources 

locales sur l’évolution des concentrations dans les dépôts au cours d’une pluie. 

 

4.4.3. Ratio de lessivage au cours des pluies 

 
Le ratio de lessivage traduit le transfert des aérosols de l’atmosphère dans les fractions de pluie. On 

peut le calculer en considérant la concentration massique des aérosols dans l’atmosphère et des 

concentrations massiques (dissout + particulaire) de chaque fraction de pluie. Ces informations, 

résolues en temps, permettent de suivre l’évolution de cet indicateur au cours de l’avancée de la 

pluie. À partir des informations du célomètre, les évènements R5 et R8 ne seront pas traités en raison 

de différences trop importantes entre le signal mesuré à la surface et sur la colonne atmosphérique 

(Figure 4.4c et f). Les WR calculés pour chaque fraction des pluies R1, R2, R3, R4, R6 et R7 sont 

reportés sur la Figure 4.17. Alors que les WR sont généralement calculés de manière intégrée pour 

une pluie entière, nos résultats montrent que les WR calculés pour les fractions d’une même pluie 

sont très variables et traduisent des dynamiques différentes de transfert des aérosols atmosphériques 

dans la pluie. Ils varient d’un facteur 2 pour R3 (WR = 1 360 – 2 860) et jusqu’à un facteur 17 pour 

R4 (WR = 220 – 3 800). Cependant, lorsque l’on reporte l’ensemble des WR en fonction du cumul de 

précipitation (mm), c’est-à-dire en fonction de l’avancée de la pluie, on observe une tendance à la 

décroissance des WR à mesure de l’avancée de la pluie, quel que soit l’évènement (Figure 4.17 a).  

Une hypothèse repose sur la variation au cours de l’évènement des propriétés des précipitations 

comme la distribution granulométrique des gouttes ou bien de la hauteur de la couche nuageuse. La 

mesure célométrique permet de voir qu’au cours des évènements, la hauteur de la couche nuageuse 

varie peu, excepté pour R2 où la hauteur varie d’un facteur 3, tout comme le WR). La Figure 4.17 b 

représente l’évolution des WR en fonction de la concentration de gouttelettes (Ng L-1), qui est un 
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indicateur de la taille des gouttes dans chaque incrément. En effet, la concentration des gouttelettes 

augmente lorsque la taille des gouttelettes diminue.  

 

 

Figure 4.17. Ratio de lessivage (WR) en fonction de (a) la quantité de précipitation (mm) et (b) de la concentration de 

gouttelettes (NG L-1) dans chaque fraction de pluie de chaque évènement. Pas de données disdrométriques durant R1, donc 
il n’apparait pas dans la figure (b). 

 
Les variations de concentrations de gouttelettes les plus fortes sont observées pour R4, R6 et R7 

(d’un facteur 10 à 37), soit pour les évènements caractérisés par les variations de WR les plus 

importantes également (d’un facteur 4 à 17). Ainsi, la diminution observée des WR au cours de la 

pluie pourrait être due à une modification de la taille des gouttes en raison de grossissement ou 

d’évaporation au cours de leur chute (Huff & Stout, 1964 ; Baechmann et al., 1996b) (explications 

dans la partie 1.4 ; figure 1.14). Retenons ici que notre étude a permis d’illustrer, pour la première 

fois, une variabilité de WR au cours d’une pluie aussi importante que celle observée entre WR d’une 

pluie à l’autre (Figure 1.5). 

 

4.5. Espèces majeures et traces : répartition phases 

particulaire-dissoute et solubilité 

 
Le collecteur séquentiel et les protocoles de lavage et d’analyse mis en place me permettent de suivre 

aussi bien l’évolution des concentrations des espèces majeures (par exemple [Ca] et 

[Cl] > 1000 µg L- 1 en début de R4 ; [Ca] et [Si] > 10 000 µg L-1 en début de R5) que d’éléments traces 
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([Ba] et [Sr] < 10 µg L-1 en début de R4 ; [Cr] < 30 µg L-1 en début de R5) dans les dépôts humides 

au cours de la pluie (Figure 4.18 et 4.19). Comme les concentrations des espèces majeures, les 

concentrations massiques des éléments traces varient sur plusieurs ordres de grandeur tant pour les 

espèces dissoutes que pour les espèces particulaires.  

À titre d’exemple, la Figure 4.18, représente la partition des espèces majeures entre phase 

particulaire et dissoute au cours de la pluie R4. On observe une évolution globale similaire, quel que 

soit l’élément considéré, avec cependant des diminutions plus ou moins marquées selon les 

éléments : les concentrations dans les dernières fractions des dépôts étant 6,3 à 60 fois plus faibles 

que celles du début de pluie. Na, Ca, S et Cl sont très majoritairement dans la phase dissoute tout au 

long de la pluie, entre 87 et 100 % selon l’échantillon et l’élément. Si, Fe et Al sont quant à eux 

majoritairement dans la phase particulaire et ne sont présents qu’entre 0 et 10 % dans la phase 

dissoute selon l’échantillon et l’élément. Ba, K, P, Mg, Mn, Sr et Zn voient leurs proportions dans la 

phase dissoute augmenter au fur et à mesure de l’avancée de la pluie : 26 à 60 % pour Ba ; 69 à 

90 % pour K ; 57 à 90 % pour P ; 70 à 84 % pour Mg ; 50 à 66 % pour Mn ; 67 à 73 % pour Sr ; et 32 

à 85 % pour Zn.  

 

Figure 4.18. Évolution des concentrations totales (µg L-1) des éléments présents dans la pluie R4 ainsi que la répartition 

dans les phases dissoute et particulaire. Chaque barre correspond aux fractions de collecte : 0,00 – 0,10 mm, 
0,10 – 0,23 mm, 0,23 – 0,39 mm, 0,39 – 0,68 mm, 0,68 – 0,99 mm, 0,99 – 1,46 mm, 1,46 – 1,87 mm, 1,87 – 2,21 mm, 
2,21 – 3,14 mm et 3,14 – 4,42 mm. 
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La Figure 4.19 représente l’évolution des concentrations massiques de certains éléments au cours 

de la pluie R5 qui sont en début de pluie un ordre de grandeur au-dessus de R4 présenté 

précédemment. On peut noter une diminution des concentrations moins prononcée, d’un facteur 

compris entre 1 et 4 entre le début et la fin de l’évènement. Cela s’explique en partie par la faible 

quantité de précipitations de R5. Ce qui est particulièrement remarquable concernant cette pluie, est 

le changement de phase majoritaire de certains composés qui se retrouve principalement dans la 

phase particulaire avec une proportion respective dans la phase soluble qui évolue également, mais 

dans une moindre mesure : entre 13 et 27 % pour Ba ; 20 et 37 % pour K ; 27 et 37 % pour P ; 19 et 

30 % pour Mg ; 15 à 30 % pour Mn ; et entre 2 et 9 % pour Zn. S et Cl sont toujours majoritairement 

présents dans la phase dissoute entre 94 et 99 % au cours de la pluie, Na, Sr et Ca sont également 

principalement dans la phase dissoute, mais dans des proportions moins importantes, entre 60 et 

87 %. Fe, Si, Al et Cr sont quant à eux toujours majoritairement dans la phase particulaire (0 – 6 %). 

 

 

Figure 4.19. Évolution des concentrations totales (µg L-1) des éléments présents dans la pluie R5 ainsi que la répartition 

dans les phases dissoute et particulaire. Chaque barre correspond aux fractions de collecte : 0,00 – 0,10 mm, 
0,10 – 0,16 mm, 0,16 – 0,24 mm, 0,24 – 0,32 mm, 0,32 – 0,44 mm, 0,44 – 0,52 mm, 0,52 – 0,59 mm, 0,59 – 0,70 mm, 
0,70 – 0,77 mm, 0,77 – 0,84 mm et 0,84 – 0,90 mm. 

 
Au cours des évènements de précipitations, la répartition dans les phases dissoute et particulaire de 

certaines espèces varie. De ce fait, il est intéressant de regarder plus en détail leur solubilité. La 

solubilité des éléments est dépendante de leurs propriétés, leurs sources d’émission et du pH de la 

pluie (Desboeufs et al., 2005 ; Deguillaume et al., 2005). Au cours du transport, le vieillissement de 
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l’aérosol, le temps de contact avec la phase aqueuse ainsi que la réactivité au sein du nuage peuvent 

augmenter la solubilité de certains éléments (Desboeufs et al., 2001 ; Deguillaume et al., 2005 ; 

Spokes et al., 1994). Certaines espèces, d’origine crustale, ont une très faible solubilité en raison de 

leur matrice minérale alors que d’autres, ayant une origine anthropique sont plus faiblement liés, et 

associés à des aérosols fins en raison souvent de la haute température des processus de combustion 

à l’origine de leurs émissions (Jickells et al., 2016). 

La Figure 4.20 présente l’évolution de la solubilité des éléments en fonction du cumul de précipitation 

au cours des pluies. J’ai présenté séparément les solubilités élémentaires des dépôts des pluies R1 

à R4 « anthropiques » (Figure 4.20 a), R7 et R8 « anthropiques + minérales » (Figure 4.20 b) et R5 

et R6 « sahariennes » (Figure 4.20 c), respectant l’évolution décroissante des EF entre ses trois types 

de pluies. Ca, Na, Cl et S sont majoritairement dans la phase dissoute (> 80 %), quel que soit 

l’évènement considéré (Figure 4.20 a, b). La solubilité de ces composés s’explique par leur origine 

majoritairement marine ou anthropique (e.g., Colin et al., 1990). On remarque néanmoins une 

solubilité de Na et de Ca moins importante pour les pluies « sahariennes » et « anthropiques et 

minérales » R5 à R8 en raison d’une contribution plus importante de leur source crustale (EF crustal 

plus faible pour ces évènements, Tableau 4.3). Cependant, leur solubilité augmente au fur et à 

mesure de l’avancée de la pluie (e.g., 63 à 85 % au cours de R5). 

 

 

Figure 4.20. Évolution de la solubilité (%) du calcium, du chlore, du sodium et du soufre en fonction du cumul de précipitation 

(en mm) pour (a) R1 à R4 « anthropiques », (b) R7 et R8 « anthropiques et minérales » et (c) R5 et R6 « sahariennes ». 

 
Al, Cr, Fe, Si ainsi que Ti sont majoritairement dans la phase particulaire, quel que soit l’évènement 

considéré (Figure 4.21). Cela s’explique par leur origine principalement crustale avec des EF proches 

de 1 pour les pluies R5 à R8 (Tableau 4.3). On remarque une solubilité légèrement plus importante 

pour ces éléments pour les pluies R1 à R4 (Figure 4.21 a), pour lesquels les EF étaient légèrement 

plus élevés. Néanmoins, la solubilité de ces éléments augmente légèrement à mesure de 
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l’avancement de la pluie, avec par exemple une augmentation de la solubilité de Fe, de 0,4 à 2.1 % 

(pendant R8) et de 2,1 à 10 % (pendant R1). 

 

Figure 4.21. Évolution de la solubilité (%) de l’aluminium, du chrome, du fer, du silicium et du titane en fonction du cumul 

de précipitation (en mm) pour (a) R1 à R4 « anthropiques », (b) R7 et R8 « anthropiques et minérales » et (c) R5 et R6 
« sahariennes ». 

 
Les autres éléments (Ba, K, Mg, Mn, P, Sr et Zn) sont partagés dans les phases dissoute et 

particulaire. Ces éléments ont différentes origines, pouvant être crustale, marine ou bien 

anthropiques. Sur Figure 4.22 les pluies « sahariennes » R5 et R6, majoritairement influencées par 

l’intrusion de poussières minérales (EF proche de 1), comportent des solubilités inférieures à celles 

de R1 à R4 (EF > 10), principalement anthropiques, et dans une moindre mesure, inférieures à la 

solubilité des pluies R7 et R8 qui sont influencés par des aérosols anthropiques et des poussières 

minérales, mais à une plus faible teneur (EF > 1). Néanmoins, on peut remarquer une tendance 

croissante de la solubilité au fur et à mesure de l’avancée de la pluie, quel que soit l’évènement 

considéré (Figure 4.22). 

 

Figure 4.22. Évolution de la solubilité (%) du baryum, du potassium, du magnésium, du phosphore, du manganèse, du zinc 

et du strontium en fonction du cumul de précipitation (en mm) pour (a) R1 à R4 « anthropiques », (b) R7 et R8 « anthropiques 
et minérales » et (c) R5 et R6 « sahariennes ». 
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J’ai alors essayé de déterminer quel(s) paramètre(s) pouvai(en)t expliquer l’évolution de cette 

solubilité. La Figure 4.23 illustre l’évolution de la solubilité de K, de Mg et de P en fonction du facteur 

d’enrichissement (EF). On remarque que les plus grandes solubilités pour P, K et Mg sont observées 

lorsque les EF sont les plus importants. Ceci est aussi vrai pour les autres éléments présents sur la 

Figure 4.23, hormis Sr. K a des solubilités qui deviennent supérieures à 80 % lorsqu’EF est supérieur 

à 3, tandis que Mg présentent des solubilités très variables (de 20 à 80 %) pour des EF variant entre 

1 et 1,5. L’origine des espèces est donc un facteur pouvant expliquer certaines variations de solubilité 

observée, mais pas pour toutes les espèces. 

 

 

Figure 4.23. Évolution de la solubilité (%) du phosphore, du potassium et du magnésium en fonction du facteur 

d’enrichissement pour les « pluies anthropiques » en bleu, les « pluies anthropiques et minérales » en vert et les « pluies 
sahariennes » en orange.  

 
Je me suis intéressé au lien entre solubilité et pH au cours des pluies collectées. En effet, le pH peut 

par exemple contrôler des équilibres d’adsorption-désorption d’espèces dissoutes sur les particules 

dans la phase particulaire (e.g., Losno et al., 1988; Colin et al., 1990). Pour nos cas d’étude, on 

observe des pH compris entre 4,9 et 7,0 pour les « pluies anthropiques », entre 6,4 et 7,4 pour les 

« pluies anthropiques et minérales » et enfin entre 7,2 et 8,4 pour les « pluies sahariennes ». Au fur 

et à mesure de l’avancée de la pluie, les éléments comme Ca2+, NH4
+, Mg2+ et K+ sont 

progressivement lessivés, parfois plus rapidement que les composés acides SO4
2- et NO3

-. Le facteur 

neutralisant de ces composés décroit alors, et cela a pour conséquence de diminuer le pH au cours 

de la pluie. Les phénomènes d’adsorption-désorption sont bien documentés pour certains éléments 

comme le zinc, le plomb et le cuivre (e.g., Losno et al., 1988; Lim et al., 1994). La Figure 4.24 illustre 
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l’évolution de la solubilité du zinc en fonction du pH à partir des pluies étudiées dans le cadre de ma 

thèse et des études publiées (Losno et al., 1988 ; Lim et al., 1994 ; Cheng et al., 1994). La compilation 

de toutes ces données permet de balayer une gamme de pH acides à basiques, allant de moins de 

4 à plus de 8, et d’identifier le saut de pH entre une solubilité importante (>80 %) pour des pH < 6, et 

très faible (<10 %) pour des pH > 7. D’autres éléments, P, K, Mg et Mn (Annexe H) présentent des 

profils d’évolution de solubilité avec le pH des sauts de solubilité pour ces gammes de pH, mais moins 

marquée que pour Zn. 

 

 

Figure 4.24. Évolution de la solubilité (%) du zinc en fonction du pH de la pluie pour les données acquises dans ce travail, 

et les données de Losno et al. (1988), Lim et al. (1994) et Cheng et al. (1994). 

 
Pour les autres éléments ne présentant pas d’évolution de la solubilité en fonction d’EF ou du pH, 

d’autres pistes d’explication sont à chercher. et notamment la solubilité des éléments augmentant 

avec le cumul de précipitation (Figure 4.20,Figure 4.21 et Figure 4.22). Une contribution croissante 

du mécanisme de rainout par rapport au washout, à mesure que la pluie progresse, pourrait entrainer 

une augmentation de composés solubles dans les dépôts en fin de pluie. La solubilité peut en effet 

être modifiée du fait de processus physico-chimiques ayant lieu dans le nuage (Desboeufs et al., 

2001 ; Deguillaume et al., 2005).   

  



 

139 
 
  

 

4.6. Détermination des contributions washout et rainout 

 
Dans cette dernière section, je me suis intéressé à la détermination du poids relatif des mécanismes 

de rainout et washout grâce au suivi de l’évolution des dépôts au cours des pluies par collecte 

séquentielle. La détermination de la contribution du mécanisme de rainout au dépôt humide mesuré 

est déterminée à partir des concentrations de composés chimiques en fin de pluie, période pour 

laquelle la contribution du washout est considérée comme minoritaire (e.g., Aikawa et Hiraki, 2009). 

On détermine la concentration de composés chimiques expliquée par les mécanismes de rainout, 

Crainout, en utilisant les VWM des fractions de fin de pluie, lorsqu’un plateau de concentration est 

atteint. Il est possible de calculer le flux de dépôt humide de l’espèce chimique considérée dû au 

mécanisme de rainout (Frainout ,µg m-2) ; où Ptot représente le cumul total de précipitation de 

l’évènement (Équation 4.3). 

Frainout (µg m-2) = Crainout×Ptot    Équation 4.3 

Fhumide  = ∑ p
i
∙Ci

n
i      Équation 4.4 

L’équation 4.4 permet de calculer le flux de dépôt humide pour l’évènement pluvieux, où p
i
 et Ci sont 

respectivement le cumul de précipitation et la concentration pour l’échantillon i de l’évènement 

composé de n échantillons. On peut dès lors calculer la contribution du mécanisme de rainout au 

dépôt humide, Contributionrainout, en utilisant l’équation 4.5. 

Contributionrainout =  Frainout  Fhumide  ⁄    Équation 4.5 

Le calcul de Crainout requiert d’être dans des situations où les concentrations obtenues en fin 

d’évènement peuvent être considérées comme représentatives des concentrations initiales des 

gouttelettes au sein du nuage. Afin de m’en assurer, je me suis focalisé sur les pluies pour lesquelles 

les mesures indiquaient un lessivage de la colonne atmosphérique et de ce fait une contribution du 

rainout majoritaire en fin d’évènement. Pour cela je me suis appuyé sur 1) la diminution des 

concentrations mesurées dans les précipitations, traduisant une évolution de la contribution du 

mécanisme de washout ; 2) la diminution des concentrations atmosphériques, suggérant un lessivage 

progressif de la colonne d’air sous le nuage ; et 3) des concentrations stables en fin d’évènement, 

traduisant un état d’équilibre entre les contributions de rainout et de washout. Sur la base de ces 

critères, j’ai sélectionné R1, R2, R4 et R8 pour discuter les contributions du rainout et du washout. 

Les valeurs de Crainout, Frainout  et Contributionrainout qui m’ont permis de calculer la proportion du 

rainout pour chaque espèce présente dans les pluies sélectionnées sont présentées dans le 

Tableau 4.5.  
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En moyenne, la contribution du mécanisme de washout de 56 ± 15 % pour R1, 58 ± 16 % pour R2, 

75 ± 14 % pour R4 et 35 ± 10 % pour R8. 

Pour les évènements anthropiques R1, R2 et R4, les éléments d’origine crustale se trouvant dans la 

fraction grossière des aérosols (Al, Si, Fe, Ti, Ca, Mg, Sr) sont déposés majoritairement via le 

mécanisme de washout. Ceci est en accord avec de précédentes études in situ ayant déterminé des 

contributions du mécanisme de washout du calcium entre 52 et 99 % en milieu urbain (Ge et al., 

2016 ; Karşı et al., 2018 ; Ge et al., 2021 ; Berberler et al., 2022) (Tableau 4.6). Le manganèse et 

l’ammonium sont également principalement déposés par le mécanisme de washout (55 – 87 %). Des 

études en milieu urbain sur l’ammonium ont trouvé des valeurs comprises entre 60 et 99 % en 

Autriche et en Turquie, et entre 47 et 84 % en Chine (Xu et al., 2017 ; Karşı et al., 2018 ; Ge et al., 

2021 ; Ge et al., 2021 ; Monteiro et al., 2021 ; Berberler et al., 2022). Le manganèse et l’ammonium 

sont également principalement déposés par le mécanisme de washout (55 – 87 %). Des études en 

milieu urbain sur l’ammonium ont trouvé des valeurs comprises entre 60 et 99 % en Autriche et en 

Turquie, et entre 47 et 84 % en Chine (Xu et al., 2017 ; Karşı et al., 2018 ; Ge et al., 2021 ; Ge et al., 

2021 ; Monteiro et al., 2021 ; Berberler et al., 2022). Néanmoins, le mécanisme de rainout apparait 

comme majoritaire dans le dépôt humide pour peu d’espèces mesurées dans les échantillons des 

pluies anthropiques. Pour l’évènement R1, les sulfates non marins, le zinc, le potassium et le plomb 

sont marqués par une contribution du mécanisme de rainout majoritaire (59 – 82 %) dans le dépôt 

humide, pour la pluie R2, il s’agit des nitrates, du chrome, du vanadium, du sodium et des chlorures 

(55 – 71 %) et enfin le vanadium pour R4 (59 %). Les contributions de washout pour les nitrates et 

les sulfates non marins varient selon les évènements entre 45 et 73 % pour les nitrates et entre 36 et 

76 % pour les sulfates non marins. Dans la littérature, on retrouve de fortes variations pour la 

contribution du mécanisme de washout des sulfates et des nitrates en milieu urbain avec des valeurs 

comprises entre 50 à 98 % (Ge et al., 2016 ; Xu et al., 2017 ; Karşı et al., 2018 ; Ge et al., 2021 ; 

Monteiro et al., 2021 ; Berberler et al., 2022), voire 16 % pour les sulfates (Aikawa et al., 2014). 

Contrairement aux évènements anthropiques (R1, R2 et R4), les éléments d’origine crustale présents 

dans la pluie R8 (« minérale & anthropique »), sont principalement déposés via le mécanisme de 

rainout (57 – 70 %). Ceci s’explique par la présence de poussières minérales transportées sur de 

longue distance et déposées au cours de la pluie R8. D’une manière générale, tous les éléments de 

R8 sont principalement déposés via le mécanisme de rainout (57 – 75 %), à l’exception du vanadium 

(37 %), du chlore (49 %) et du sodium (42 %). La contribution relative du rainout des nitrates (57 %) 

et des sulfates non marins (60 %), est du même ordre de grandeur que pour les pluies anthropiques 

en raison de l’influence locale, propre au site récepteur, de ces espèces et que l’on retrouve aussi 

pour R8.  
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Tableau 4.5. Concentrations initiales des gouttelettes au sein du nuage (Crainout), flux de dépôt humide dû au mécanisme 
de rainout (Frainout) et contributions du rainout (R, %) au dépôt des espèces pour R1, R2, R4 et R8. Les valeurs en gras 
soulignent une contribution de rainout majoritaire. 

Espèce 
chimique 

R1 R2 R4 R8 
Crainout  

 (ppb) 

Frainout 

(µg m-2) 

R 
(%) 

Crainout  

 (ppb) 

Frainout 

(µg m-2) 
R 

(%) 

Crainout  

 (ppb) 

Frainout 

(µg m-2) 
R 

(%) 

Crainout  

(ppb) 

Frainout 

(µg m-2) 
R 

(%) 

nss SO4
2- 280 742 64 259 344 48 109 480 24 172 1 196 60 

NO3
- 470 1 247 35 1 147 1 527 55 211 931 27 280 1 941 57 

NH4
+ 274 726 45 645 859 40 235 1 038 24 271 1 877 65 

Cl - 66,3 176 37 220 293 65 42,2 186 18 79,8 554 49 

Na+ 26,7 70,7 35 135 180 71 24,4 108 16 43,1 299 42 

Fe 22,0 58,3 37 55,0 73,2 48 14,3 63,3 26 132 916 70 

Al 17,1 45,2 44 11,1 14,8 38 6,8 29,8 20 118 818 62 

Ba 0,6 1,6 37 1,6 2,1 50 0,33 1,8 26 2,00 13,9 68 

Ca 70,2 186 21 147 195 35 41,6 184 16 334 2 318 64 

K 28,3 75,0 67 50.9 67.8 41 20,5 90,4 26 72.4 503 70 

Zn 4,5 12,0 59 3,3 4,4 33 0,99 4,4 18 2,78 19,3 67 

Mn 0,6 1,7 36 1,3 1,8 41 0,38 1,7 19 2,69 18,7 71 

Si 63,1 167 48 42,4 56,4 31 25,6 113 18 336 2 331 61 

Ti 1,5 3,9 42 1,9 2,5 29 0,91 4,0 17 12,4 85,9 69 

Mg 7,1 18,9 33 8,9 11,9 33 4,8 21,2 18 35,7 248 57 

V 0,06 0,2 37 0,52 0,27 68 0,41 0,45 59 0,57 3,94 37 

Cr 0,1 0,3 44 0,38 0,51 67 0,07 0,30 30 0,49 3,39 75 

Sr 0,2 0,6 21 0,48 0,64 33 0,13 0,59 15 1,2 8,33 60 

Pb 0,1 0,3 82 0,17 0,22 37 0,05 0,24 18 0,27 1,86 71 

 

La tendance générale est que le mécanisme de washout est majoritaire dans le dépôt humide pour 

les évènements anthropiques (R1, R2 et R4) tandis que le mécanisme de rainout prédomine dans le 

dépôt humide pour l’évènement anthropique et minéral (R8). Néanmoins, les contributions relatives 

des mécanismes de dépôts sont différentes à la fois d’une pluie à l’autre, mais aussi d’une espèce 

chimique à une autre. On retrouve tout de même des valeurs similaires à ce qui a été précédemment 

observé dans des milieux urbains à partir de collecte séquentielle (Tableau 4.6).
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Tableau 4.6. Comparaison des contributions des processus de washout et de rainout au dépôt humide de sulfates, nitrates, d’ammonium et de calcium observés avec ceux 

reportés dans la littérature.  

Référence Période Pays Environnement N 
SO4

2- NO3
- NH4

+ Ca2+ 

Washout Rainout Washout Rainout Washout Rainout Washout Rainout 

Observations issues de la littérature 

(Chatterjee et al., 
2010) 

2006 – 2008 Inde, Gadanki Rural 1 81 19 – – 83 17 – – 

(Aikawa et al., 

2014) 
2007 Japon, Tamba Rural – 49 51 65 35 – – – – 

(Ge et al., 2016) 2009 Chine, Lvshun & Langtou Rural 57 56 44 50 50 46 54 66 34 

(Aikawa & Hiraki, 
2009) 

2007 Japon, Toyo-oka Suburbain 152 55 45 66 34 – – – – 

(Aikawa et al., 
2014) 

2007-2008 Japon, Toyo-oka Suburbain – 56 44 60 40 – – – – 

(Ge et al., 2016) 2009 Chine, Heishijiao Suburbain 32 65 35 70 30 75 25 78 22 

(Aikawa et al., 
2014) 

2007 Japon, Kobe Urbain – 16 84 74 26 – – – – 

(Ge et al., 2016) 2009 Chine, Ganjinzi & Jiancezha Urbain 46 88 12 92 8 84 16 88 12 

(Xu et al., 2017) 2016 Chine, Beijing Urbain 12 56 44 61 39 47 53 – – 

(Karşı et al., 

2018)a 2014 Turquie, Bolu Urbain 4 70–90 10–30 60–90 10–40 60–95 5–40 80–95 5–20 

(Ge et al., 2021) 2014 – 2017 Chine, Beijing Urbain 69 50 50 59 41 65 35 52 48 

(Monteiro et al., 
2021) 

2019 Autriche, Vienne Urbain 61 – – 59 41 65 35 – – 

(Berberler et al., 
2022) 

2019 – 2020  Turquie, Bartın Urbain 8 69–98 2–31 67–98  2–33  65–99,9 0,1–35  82–99  1–18  

Travaux de thèse 

R1 Juillet 2021 France, Créteil Urbain 1 36 64 65 35 55 45 79 21 

R2 Février 2022 France, Créteil Urbain 1 52 48 45 55 60 40 65 35 

R4 Mars 2022 France, Créteil Urbain 1 76 24 73 27 76 24 84 16 

R8 Avril 2022 France, Créteil Urbain 1 40 60 43 57 35 65 36 64 
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Sur la base des 4 évènements pour lesquels les contributions des mécanismes de rainout et de 

washout dans le dépôt humide ont été calculées, nous ne pouvons pas conclure sur des facteurs 

d’influences des relatives contributions du washout et du rainout (Tableau 4.1 et Tableau 4.5). En 

effet, on ne remarque pas de diminution des contributions moyennes du washout avec l’augmentation 

du cumul de précipitation, illustrée par la Figure 4.25. Ce résultat est en contradiction avec la 

littérature (Ge et al., 2021). Cela peut s’expliquer par le fait que les pluies échantillonnées sont 

caractérisées par des paramètres de précipitations (e.g., quantité et intensité de précipitations, taille 

de gouttes) et de dynamique atmosphérique différentes (e.g., hauteur de la couche atmosphérique 

lessivée).  

 

 

Figure 4.25. Contributions moyennes (%) des mécanismes de au dépôt humide des évènements R1, R2, R4 et R8 en 

fonction de la quantité de précipitation (Qp, en mm). Les barres d’erreur correspondent à l’écart-type autour des contributions 
du washout et du rainout. 

 
L’altitude de la base du nuage est utilisée comme un proxy de la hauteur de la couche atmosphérique 

lessivée. Les évènements R2, R4 et R8 sont marqués par des altitudes de nuage qui diffèrent, 

comprises entre 500 et 2000 m. En revanche, on n’observe pas d‘augmentation de la contribution du 

washout avec l’altitude des nuages pour ces quatre cas d’étude comme cela a été précédemment 

remarqué à partir d’études de sensibilités par des outils numériques (Migliavacca et al., 2010 ; 

Wiegand et al., 2011 ; Kim et al., 2021). Cette dépendance s’expliquerait par le fait que plus l’altitude 

du nuage est haute, plus le volume d’air balayé par les gouttes est élevé, et donc la quantité 

d’aérosols rencontrés par les gouttelettes précipitant est plus importante (à concentration égale et 

homogène sur la colonne). Il se pourrait que les poussières minérales aient été intégrées dans le 

nuage au cours de leur transport. Ceci permet d’expliquer la prédominance du mécanisme de rainout 

dans le dépôt humide de cet évènement (R8).  
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Figure 4.26. Contributions moyennes (%) des mécanismes de washout et rainout au dépôt humide des évènements R2, 

R4 et R8 en fonction de la hauteur de la base du nuage (Hnuage, en m). Les barres d’erreur correspondent à l’écart-type des 
contributions de l’évènement 

 
Ce travail, à partir d’observations in situ, a permis de documenter de nouveaux cas d’études afin de 

renseigner les contributions des mécanismes de washout et de rainout dans le dépôt humide. Les 

résultats montrent que les contributions des mécanismes de lessivage sont autant variables d’une 

espèce chimique à une autre qu’une pluie à une autre. Néanmoins, certaines espèces (crustale 

notamment, et donc majoritairement dans la fraction grossière de l’aérosol) sont lessivées 

majoritairement par le mécanisme de washout pour les évènements anthropiques R1, R2 et R4 tandis 

que ces dernières sont principalement déposées par le mécanisme de rainout pour l’évènement de 

transport longue distance de poussières minérales R8 (minérale & anthropique). Le peu de cas 

d’étude ne nous permet pas de faire de généralités. Afin d’aller plus loin dans l’étude des facteurs 

influençant les contributions du rainout et du washout dans le dépôt humide, il est nécessaire de 

multiplier les cas d’étude et d’accumuler plus d’observations in situ. 
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4.7. Apport de la collecte séquentielle et des mesures 

colocalisées 

 

La stratégie de collecte mise en place a permis d’obtenir un jeu de données complet pour décrire 

l’évolution intraévènementielle des concentrations dans les retombées humides. Les protocoles de 

nettoyage et les méthodes analytiques détaillées en Section 2.4 permettent de documenter l’évolution 

des concentrations d’éléments trace au cours de précipitation marquée par de faibles niveaux de 

pollution atmosphérique. 

Les pluies collectées illustrent des situations contrastées en termes de conditions météorologiques 

(cumul et intensité de précipitations), dynamiques atmosphériques (hauteur de la base nuageuse 

entre 200 et 2 500 m) ainsi que des concentrations atmosphériques en PM10 variées allant de 10 à 

plus de 60 µg m-3 et marquées par l’environnement urbain du site d’étude, mais aussi par des 

intrusions de poussières minérales en provenance du Sahara. 3 catégories d’évènements ont ainsi 

été faites en fonction de la provenance des aérosols retrouvés dans la pluie : « pluies anthropiques » 

(R1 à R4), « pluies anthropiques et minérales » (R7 et R8) et « pluies sahariennes » (R5 et R6).  

Les résultats permettent d’illustrer la variabilité tant au niveau des concentrations massiques que de 

la composition chimique des phases particulaire et dissoute. On observe ainsi pour les différentes 

pluies échantillonnées une diminution rapide des concentrations massiques au cours de l’avancée 

des précipitations. Les décroissances sont plus marquées pour la fraction particulaire (jusqu’à un 

facteur 50) que pour la fraction dissoute (jusqu’à un facteur 33), quel que soit l’évènement, le cumul 

ou bien l’intensité de précipitation. Le système de collecte a néanmoins permis d’observer des 

augmentations ponctuelles des concentrations d’espèces chimiques dans les pluies. Une des 

hypothèses présentées repose sur le fait que les gouttes, au cours de leur chute, puissent s’évaporer 

partiellement ou totalement et ainsi expliquer une concentration de l’air sous la base du nuage plus 

importante.   

Les résultats montrent que des ratios de lessivage qui varient d’un facteur 2 à 17 au cours d’un même 

évènement. Une hypothèse repose sur la variation au cours de l’évènement des propriétés des 

précipitations comme la distribution granulométrique des gouttes ou bien de la hauteur de la couche 

nuageuse. La hauteur de la couche nuageuse varie peu, excepté pour R2 où la hauteur varie d’un 

facteur 3, tout comme le WR. En revanche, les plus grandes variations de WR sont observées pour 

les pluies avec les plus grandes variations de taille de gouttes (d’un facteur 10 à 37). L’évolution de 

la granulométrie des gouttes ainsi que de la hauteur de la couche nuageuse sont ainsi autant de 

paramètres à étudier afin de mieux comprendre les différences observées entre les cas d’études.   
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La collecte séquentielle a permis de mettre en exergue l’évolution de la solubilité des éléments au 

cours de la pluie. Les espèces présentes dans les phases dissoute et particulaire voient leur solubilité 

augmenter à mesure de l’avancée des précipitations. Cet effet est plus marqué pour les évènements 

influencés principalement par les aérosols anthropiques que par ceux contrôlés par l’intrusion de 

poussières minérales. La multitude d’échantillons a permis de bien voir l’évolution de la solubilité en 

fonction du pH pour certains éléments traces comme Zn, qui par exemple a une solubilité importante 

(>80 %) pour des pH < 6 et très faible (<10 %) pour des pH > 7, mais aussi en fonction des EF pour 

des espèces majeures comme Mg ou K.  

Le prélèvement de certaines pluies a donné matière à estimer les contributions des mécanismes de 

rainout et de washout. Les résultats montrent une contribution non négligeable des deux mécanismes 

selon les pluies, avec une contribution moyenne du mécanisme de washout majoritaire pour R1, R2 

et R4, comprise entre 56 et 75 %. L’évènement R8, marqué par le transport longue distance de 

poussières minérales, présente quant à lui une contribution majoritaire du mécanisme de rainout 

(65 %). On peut donc avoir des situations contrastées sur un même site d’étude. Les données 

complémentaires sur l’altitude de la base du nuage et les caractéristiques de précipitations n’ont pas 

permis d’identifier de paramètres d’influences marqués. Les éléments d’origine crustale se trouvant 

dans la fraction grossière des aérosols (Al, Si, Fe, Ti, Ca, Mg, Sr), sont principalement lessivés par le 

mécanisme de washout (52 – 84 %) pour les évènements anthropiques R1, R2 et R4, et 

principalement par le mécanisme de rainout pour l’évènement R8 (57 – 70 %). Néanmoins, les 

contributions relatives du mécanisme de washout pour NO3
- (45 – 73 %) et SO4

2- (36 – 76 %), varient 

sur les mêmes ordres de grandeur quelle que soit la catégorie de pluie (anthropique vs minérale & 

anthropique).  
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Conclusion générale et perspectives 

Dans le cadre de mon travail de thèse, je me suis intéressé aux aérosols atmosphériques et à leur 

transfert de l’atmosphère vers les surfaces terrestres par les précipitations. Le dépôt humide est 

constitué de deux principaux mécanismes : le rainout et le washout. Le rainout correspond au 

piégeage des particules par les gouttelettes au sein du nuage tandis que le washout correspond à la 

capture des particules présentes dans la colonne atmosphérique sous le nuage par les gouttelettes 

lors de leur chute. Lorsque l’on s’intéresse à la distribution spatiale et temporelle des dépôts des 

aérosols atmosphériques, on note une très grande variabilité de leurs concentrations massiques, 

mais aussi de leurs compositions chimiques. Cela s’explique par la multitude des sources, des 

émissions et des processus de dispersion atmosphérique et de leur variabilité respective, ainsi que 

des processus de dépôt atmosphériques, par exemple la contribution relative du dépôt sec et du 

dépôt humide.  

Le dépôt humide des aérosols constitue une des phases terminales du cycle des aérosols. Ce dernier 

permet le transfert de nutriments et de polluants depuis l’atmosphère vers les surfaces continentales 

et océaniques et peut ainsi avoir un impact sur les écosystèmes. L’étude du dépôt humide peut 

permettre de mieux comprendre les processus rentrant en jeu dans les mécanismes de transfert de 

particules depuis les nuages vers les pluies en amont des précipitations ainsi que de la collecte des 

particules contenues dans la colonne atmosphérique sous les nuages lors des précipitations. La 

composition chimique des retombées humides peut également servir à retracer les sources et la 

provenance des aérosols déposés. De plus, la signature chimique des dépôts humides permet d’avoir 

une information sur les processus atmosphériques qui ont eu lieu au cours du transport, comme 

l’incorporation de particules dans le nuage, la formation de composés secondaires à partir de gaz 

précurseurs ou bien encore des effets de vieillissement de l’aérosol. 

Les processus pilotant les dépôts humides ont été théorisés et documentés notamment depuis le 

milieu des années 70. Ils sont aujourd’hui assez bien connus, sont multiples et font appel à de 

nombreux facteurs et paramètres aussi bien sur les aérosols que sur les pluies qu’il faut pouvoir 

documenter. En effet, l’étude des mécanismes de lessivages dans- et sous- le nuage a mis en avant 

la nécessité de documenter de manière conjointe des paramètres à la fois liés aux aérosols dans 

l’atmosphère et dans les dépôts, mais aussi liés aux précipitations, à savoir leurs concentrations ou 

intensités, leur distribution en taille et leur composition. L’acquisition de telles mesures de manière 

simultanée reste un véritable défi nécessitant de mettre en place des stratégies d’études dédiées. 

La stratégie générale que j’ai suivie repose sur l’observation des dépôts humides sur différentes 

échelles de temps. Elle repose aussi sur leur observation dans des environnements marqués en 

termes de charge et de composition en aérosols, mais aussi de dynamiques atmosphériques et de 



 
 

148 
 
  

 

précipitations. Le fait de combiner des mesures à la fois sur la composition de l’atmosphère et sur la 

composition des dépôts humides me parait pertinent pour 1) expliquer les phénomènes impliqués 

dans les dépôts et 2) identifier la nature des dépôts (intensité, composition et source et provenance). 

Cela passe par la documentation la plus exhaustive possible de différents paramètres (aérosols, 

dynamique, pluie, dépôt) sur les mêmes périodes de temps, ce qui est néanmoins complexe à mettre 

en œuvre.  

Le Sahel est une région d’intérêt majeur pour l’étude des particules minérales tant d’un point de vue 

des processus : émissions locales, advection d’aérosol longue distance, dépôts, qu’en termes de 

dynamiques atmosphériques. Il s’agit également d’une zone critique pour étudier les bilans nutritifs 

des sols, déplétion vs apports par les retombées atmosphériques, et les impacts sanitaires pour les 

populations vivant en région sahélienne.  

Les milieux urbains sont aussi des zones où l’étude des aérosols doit être menée de leurs émissions 

à leurs dépôts, notamment pour les problématiques liées au rôle de ces composés sur la qualité de 

l’air et l’impact sanitaire sur les populations. Ce type d’environnement est caractérisé par un mélange 

d’aérosols émis localement et/ou transportés à plus ou moins longue distance.  

L’observation des dépôts humides est le point central de mon travail de thèse. J’ai choisi de travailler 

à partir de jeux de données déjà existants pour mener un premier travail sur les dépôts humides à 

partir de mesures acquises sur le long terme en région sahélienne, fortement dominée par la présence 

de poussières minérales. J’ai également choisi de travailler au développement d’un système de 

collecte séquentielle et à la mise en place d’une stratégie de mesure ad hoc pour me permettre 

d’étudier l’évolution de la composition chimique de fractions successives de dépôts humides au cours 

d’évènements de pluie sur un site de mesures urbain en région parisienne.  

Les deux volets de mon travail portent sur des questions distinctes et complémentaires de l’étude des 

dépôts humides. 

Le premier volet s’est porté sur les dépôts humides au Sahel, Le Sahel est une région semi-aride où 

le lessivage des poussières minérales est un processus important concernant les retombées 

atmosphériques. Dans une région fortement marquée par la présence de nombreux systèmes 

convectifs contrôlant les quantités de précipitations annuelles, la question sur les liens entre 

dynamiques atmosphériques et dépôts s’est alors posée. La stratégie d’observation long-terme mise 

en place sur les stations du transect sahélien depuis la campagne AMMA et par le réseau INDAAF, 

avec une synergie autour de mesures atmosphériques et dynamiques, de concentrations et de dépôts 

d’aérosols, a permis de mettre au point une base de données unique. Ainsi, à partir de ce jeu de 

données sur deux stations de mesures à Banizoumbou (Niger) et à Cinzana (Mali) de 2007 et 2015 

l’objectif était d’étudier les flux de dépôts humides associés à des dynamiques de cold pools et se 
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mettre dans des conditions permettant la détermination de paramètres intégrés comme le ratio de 

lessivage WR. 

Une classification qui repose sur l’évolution de critère météorologique a été réalisée afin d’étudier les 

évènements pluvieux associés à des systèmes convectifs. Cette méthode a permis la détermination 

de 273 et 399 évènements pluvieux associés à des CP tandis que 89 et 121 évènements pluvieux 

n’étaient pas associés à des cold pools (NCP) à Banizoumbou et Cinzana, respectivement. Les 

évènements de CP sont responsables de la majorité des flux de dépôts humides mesurés sur les 

sites d’études, entre 66 et 81 % alors qu’ils représentent 91 à 93 % des précipitations mesurés. Les 

données acquises ont permis de discuter les liens entre dépôt, concentrations atmosphériques et 

conditions météorologiques dans une région où les dépôts sont majoritairement des dépôts humides, 

les concentrations atmosphériques sont pilotées par les poussières minérales et où les conditions 

météorologiques sont marquées par présence de systèmes convectifs contrôlant les quantités 

annuelles de précipitations. Cela a permis de définir une plage de valeurs de ratios de lessivage pour 

les poussières minérales (319 – 766) indépendant de la quantité de précipitation pour les évènements 

les plus convectifs sous un régime de fortes concentrations atmosphériques. Pour les autres 

évènements, les résultats suggèrent de prendre en compte la dilution puisqu’une seule valeur pour 

le WR des poussières minérales n’est pas suffisante. 

Ce travail mené à partir de mesures sur de longues périodes pourrait être combiné aux mesures faites 

sur la chimie des dépôts atmosphériques également par le réseau INDAAF, afin de quantifier l’apport 

nutritif des retombées atmosphériques en région sahélienne en lien avec les différentes conditions 

de charge atmosphérique en poussières et typologies de précipitations.  

Par ailleurs, il serait intéressant de réfléchir à une extension de ce type de travail sur les liens entre 

dépôt, concentrations atmosphériques et conditions météorologiques à d’autres régions d’études et 

à d’autres situations météorologiques et dynamiques. Les réseaux ACTRIS – FR et ACTRIS Europe 

pourraient être des cadres d’échanges pour tirer bénéfice des mesures atmosphériques existantes et 

les compléter pour améliorer nos connaissances des dépôts. 

Le second axe s’est focalisé sur l’étude intraévènementielle des dépôts en milieu urbain pour diverses 

situations de pluie et de concentration et composition en aérosols. Que peut nous apprendre le suivi 

des dépôts au cours d’un évènement de pluie ? Pour y répondre, j’ai tout d’abord participé au 

développement d’un collecteur me permettant de collecter les dépôts humides en fractions 

successives au cours de la pluie afin d’analyser la composition ionique et élémentaire des phases 

dissoute et particulaire. La stratégie mise en place prévoit le déploiement de mesures colocalisées 

pour avoir de l’information à la fois sur les paramètres météorologiques (intensité, cumul et taille de 

gouttes), dynamiques (hauteur de la couche nuageuse) et sur les aérosols atmosphériques 

(composition et concentration massique). 
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Le calcul préliminaire de coefficient de lessivage en venant appliquer les formules théorisées de la 

littérature à une granulométrie de gouttes de pluie mesurée semble a priori limiter les disparités entre 

théorie et mesure. Cependant, ce résultat est à prendre avec des précautions, des tests de 

sensibilités sont encore à effectuer afin de choisir les meilleures paramétrisations. 

Les 8 pluies collectées illustrent des situations contrastées en termes de conditions météorologiques 

(cumul et intensité de précipitations), dynamiques atmosphériques (hauteur de la base nuageuse) 

ainsi que des concentrations atmosphériques en PM10 variées allant de 10 à plus de 60 µg m-3. 

Ces collectes ont permis de suivre l’évolution des concentrations massiques totales d’une part, mais 

aussi de l’évolution des concentrations des espèces ioniques (PO4
3-, SO4

2-, NO3
-, NH4

+) et 

élémentaires (Al, Ba, Ca, Cl, Fe, K, Mg, Mn, Na, Si, Ti, Zn), présentes dans les phases dissoute et 

particulaire. L’analyse de la composition chimique moyenne a permis de dresser des signatures 

chimiques différentes pour trois groupes de pluies, un premier « pluies anthropiques » marqué par 

l’environnement urbain du site d’étude (R1 à R4), un deuxième « pluies anthropiques et minérales » 

influencée par des poussières minérales et le site urbain (R7 et R8) et enfin un troisième groupe 

« pluies sahariennes » avec des teneurs contrôlées par les intrusions de poussières en provenance 

du Sahara (R5 et R6). Ces dernières sont marquées par des concentrations massiques de la phase 

particulaire supérieure d’un à deux ordres de grandeur que les « pluies anthropiques ». Cependant, 

la contribution relative des espèces majeures de la phase particulaire, comme Al, Si et Fe est 

similaire, les trois composés représentant entre 73 et 85 %. Les résultats permettent d’illustrer la 

variabilité tant au niveau des concentrations massiques que de la composition chimique des fractions 

particulaire et dissoute. Les concentrations massiques observées en fin de pluie atteignent des 

valeurs constantes, quelle que soit la phase (dissoute ou particulaire). On retrouve des évolutions 

similaires dans les différentes phases bien que les décroissances soient plus marquées pour le 

particulaire. 

Les mesures complémentaires ont permis de donner un caractère compréhensif à l’évolution de la 

composition chimique des dépôts. En effet, les diminutions d’intensités et de tailles de gouttes ont 

permis d’expliquer les augmentations ponctuelles de concentrations d’espèces chimiques présentes 

dans les précipitations au cours de l’avancée de la pluie. Une des hypothèses présentées repose sur 

le fait que les gouttes, au cours de leur chute, puissent s’évaporer partiellement ou totalement et ainsi 

expliquer une concentration de l’air sous la base du nuage plus importante. Afin de pouvoir confirmer 

cette hypothèse, il faudrait pouvoir mettre en place un système afin de renseigner l’évolution de la 

granulométrie des gouttes au cours de leur chute, ou a minima avoir une information sur l’évolution 

durant l’évènement de pluie sur la colonne atmosphérique de l’humidité relative avec l’altitude, ce qui 

serait un proxy de la capacité des gouttes à s’évaporer en cas d’humidité trop faible.  
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La collecte séquentielle a permis de mettre en exergue l’évolution de la solubilité des éléments au 

cours de la pluie. Les espèces présentes dans les phases dissoute et particulaire voient leur solubilité 

augmenter à mesure de l’avancée des précipitations, par exemple la solubilité du fer augmente de 

2,1 à 10 % au cours de la pluie R1 tandis que celles de Ca et de Na augmente de 63 à 85 % au cours 

de la pluie R5. Cet effet est plus marqué pour les « pluies anthropiques » que pour les « pluies 

sahariennes ». La multitude d’échantillons a permis de bien voir l’évolution de la solubilité en fonction 

des facteurs d’enrichissement et du pH pour certains éléments traces. Le phénomène d’adsorption-

désorption semble tout indiqué pour certaines espèces comme Zn qui présente un saut de solubilité 

à un pH spécifique (entre 6 et 7), néanmoins, ce phénomène est moins marqué pour les autres 

espèces. Pour K et Mg, la solubilité présente une forte dépendance avec le facteur d’enrichissement, 

montrant ainsi l’importance de tracer la source des éléments. L’évolution de solubilité au cours d’un 

évènement peut ainsi également être due à une évolution de la contribution des mécanismes de 

rainout au cours de la pluie en raison de l’impact des processus nuageux sur la solubilité. Un travail 

plus approfondi sur les données pourrait nous apporter plus d’éléments de réponses afin d’expliquer 

l’évolution de la solubilité observée au cours des évènements, notamment par l’étude d’autres 

éléments présents dans les phases dissoute et particulaire (e.g., Fe). L’étude des rapports 

élémentaires et des sources sera réalisée. De plus, les acides organiques sont connus pour impacter 

la solubilité de certaines espèces. Par exemple, les acides organiques ont été analysés dans le cadre 

de cette étude par chromatographie ionique et pourraient permettre d’apporter un caractère 

compréhensif à ce sujet. Enfin, des données complémentaires, par exemple des modèles 

thermodynamiques permettant de prédire le pH des aérosols (e.g., Fountoukis & Nenes, 2007), 

pourraient être une source d'information supplémentaire afin de mieux comprendre l'évolution de la 

solubilité observée. 

L’évolution des ratios de lessivage massique (WR) a pu être étudiée à partir des informations 

collectées sur les précipitations et les aérosols atmosphériques. Les résultats montrent que les WR 

varient autant au cours d’un même évènement qu’entre les différents évènements reportés dans la 

littérature. En effet, l’étude de l’évolution des WR au cours de la pluie montre que ces derniers varient 

au sein d’une même pluie d’un facteur 2 pour R3 (WR = 1 360 – 2 860) jusqu’à un facteur 17 pour R4 

(WR = 220 – 3 800). Une hypothèse repose sur la variation au cours de l’évènement des propriétés 

des précipitations comme la distribution granulométrique des gouttes ou bien de la hauteur de la 

couche nuageuse. La hauteur de la couche nuageuse varie peu, excepté pour l’évènement R2 où la 

hauteur varie d’un facteur 3, tout comme le WR. En revanche, les plus grandes variations de WR sont 

observées pour les pluies avec les plus grandes variations de taille de gouttes.  

Les contributions des mécanismes de rainout et de washout ont pu être estimées pour certaines 

pluies qui présentaient 1) des diminutions des concentrations atmosphériques d’aérosols, 2) des 
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diminutions des concentrations des espèces chimiques dans les dépôts et 3) l’atteinte d’un plateau 

constant de concentrations en fin d’évènement. À l’aide des données complémentaires, j’ai essayé 

de regarder comment évoluaient les contributions relatives des mécanismes en fonction des 

propriétés des cumuls de précipitations (mesures du disdromètre), et de la hauteur de la couche 

atmosphérique lessivée (observations du célomètre), sans trouver de lien pour les 4 cas d’étude. La 

contribution relative moyenne du mécanisme de washout est comprise entre 38 et 75 % pour les 

quatre cas d’études. Ainsi, nos résultats illustrent des situations contrastées et suggèrent une 

contribution non négligeable des deux mécanismes (washout et rainout) au dépôt humide, qui 

peuvent l’un ou l’autre être majoritaire selon les cas d’études. Les éléments d’origine crustale se 

trouvant dans la fraction grossière des aérosols (Al, Si, Fe, Ti, Ca, Mg, Sr), sont principalement 

lessivés par le mécanisme de washout (52 – 84 %), pour les évènements anthropiques, comme 

précédemment observé dans la littérature pour Ca en milieu urbain (entre 52 et 99 % ; Ge et al., 

2016 ; Karşı et al., 2018 ; Ge et al., 2021 ; Berberler et al., 2022). Ces mêmes éléments sont 

principalement déposés par le mécanisme de rainout pour la pluie R8, minérale & anthropique R8, 

marquée par le transport longue distance de poussières minérales (57 – 70 %). Les contributions du 

mécanisme de washout pour NO3
- et SO4

2- varient respectivement entre 45 et 87 % et entre 36 et 

86 %, et ne semblent pas dépendre de la classification des évènements effectuée dans le cadre de 

ce travail. Les valeurs obtenues présentent la même dispersion que celles obtenues dans la littérature 

pour des environnements urbains. 

L’évolution de la granulométrie des gouttes ainsi que de la hauteur de la couche nuageuse 

apparaissent dès lors comme autant de paramètres météorologiques clés à étudier afin de donner un 

caractère compréhensif aux mesures de dépôt humide.  

Plusieurs perspectives peuvent être envisagées. Tout d’abord, il faudra considérer la mise en place 

de nouvelles campagnes de mesures dans d’autres environnements qui diffère du site d’étude urbain 

présenté dans le cadre de ce travail, comme des environnements ruraux, forestiers, influencés par 

d’autres types d’aérosols. En accumulant un nombre suffisant d’observations, cela pourrait mener à 

étudier les spécificités locales, voire régionales que l’on pourrait observer.  

Par ailleurs, l’ensemble du dispositif expérimental pourrait être amélioré pour suivre l’évolution de la 

couche d’aérosol sous le nuage à l’aide de mesure lidar, mais aussi pour obtenir des informations 

plus détaillées sur les précipitations (comme le contenu en eau du nuage) à l’aide de mesure radar. 

Afin d’aller plus loin dans la compréhension des mécanismes de lessivage, et de leur évolution au 

cours de la pluie, il faudrait mettre en place des systèmes de mesures en ligne des aérosols 

atmosphériques ciblé aux composés d’intérêt, avec par exemple l’utilisation d’un ACSM46 pour 

                                                
46 Aerosol Chemical Speciation Monitor 
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mesurer Cl-, NO3
-, SO4

2-, NH4
+ ainsi que la fraction organique des PM1 ou des PM2,5, d’un PILS-IC47 

pour avoir une information sur la composition ionique de l’aérosol, mais aussi d’analyseur en continu 

et en temps réel de métaux dans l’air ambiant par fluorescence X (Xact®) afin d’avoir la composition 

élémentaire. De plus, en parallèle d’un suivi de la granulométrie des aérosols dans l’air, il serait 

intéressant d’étudier la granulométrie des aérosols que l’on retrouve dans les retombées humides, 

ainsi que leur évolution au cours de la pluie. 

Mes travaux de thèse se sont focalisés sur l’évolution des concentrations des espèces ioniques et 

élémentaires au cours de la pluie. Néanmoins, il possible d’étendre l’étude présentée ici afin d’étudier 

l’évolution des concentrations d’autres espèces composant l’atmosphère urbaine comme le carbone 

élémentaire ainsi que le carbone organique, mais aussi d’autres espèces retrouvées dans les dépôts 

humides comme les pesticides et les polluants persistants.  

                                                
47 Particle-Into-Liquid-Sampler coupled to an Ion Chromatograph 
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A. Ratio de lessivage 

Tableau A.1. Références utilisés pour la création de la Figure 1.5 

Espèce Etude 

Al (Peirson et al., 1973 ; Gatz, 1974 ; Arimoto et al., 1985 ; Pratt & Krupa, 1985 ; Buat-

Ménard & Duce, 1986 ; Chan et al., 1986 ; Arimoto et al., 1987 ; Jaffrezo & Colin, 

1988 ; Dasch & Wolff, 1989) 

Ca (Peirson et al., 1973 ; Gatz, 1974 ; Harrison & Pio, 1983 ; Arimoto et al., 1985 ; Pratt & 

Krupa, 1985 ; Dasch & Cadle, 1985 ; Buat-Ménard & Duce, 1986 ; Chan et al., 1986 ; 

Arimoto et al., 1987 ; Jaffrezo & Colin, 1988 ; Dasch & Wolff, 1989 ; Forti et al., 1990 ; 

Kane et al., 1994 ; Guerzoni et al., 1995 ; Casado et al., 1996 ; Tuncel & Ungör, 

1996 ; Encinas & Casado, 1999 ; Samara & Tsitouridou, 2000 ; Shrestha et al., 2002 ; 

Encinas et al., 2004 ; He & Balasubramanian, 2009 ; Kulshrestha et al., 2009 ; Granat 

et al., 2010 ; Budhavant et al., 2010 ; Cheng & Zhang, 2017 ; Budhavant et al., 2020) 

Cd (Lindberg, 1982 ; Arimoto et al., 1985 ; Chan et al., 1986 ; Church et al., 1990 ; Hewitt 

& Rashed, 1991 ; Akeredolu et al., 1994 ; Kane et al., 1994 ; Sakata et al., 2008 ; 

Sakata & Asakura, 2009) 

Cl (Peirson et al., 1973 ; Gatz, 1974 ; Harrison & Pio, 1983 ; Arimoto et al., 1985 ; Pratt & 

Krupa, 1985 ; Buat-Ménard & Duce, 1986 ; Arimoto et al., 1987 ; Jaffrezo & Colin, 

1988 ; Forti et al., 1990 ; Guerzoni et al., 1995 ; Casado et al., 1996 ; Encinas & 

Casado, 1999 ; Samara & Tsitouridou, 2000 ; Encinas et al., 2004 ; He & 

Balasubramanian, 2009 ; Kulshrestha et al., 2009 ; Granat et al., 2010 ; Budhavant et 

al., 2010 ; Cheng & Zhang, 2017 ; Budhavant et al., 2020 ; Lin et al., 2021) 

Fe (Peirson et al., 1973 ; Huff, 1973 ; Gatz, 1974 ; Arimoto et al., 1985 ; Buat-Ménard & 

Duce, 1986 ; Chan et al., 1986 ; Arimoto et al., 1987 ; Wolff et al., 1987 ; Jaffrezo & 

Colin, 1988 ; Dasch & Wolff, 1989 ; Kane et al., 1994) 

K (Gatz, 1974 ; Harrison & Pio, 1983 ; Arimoto et al., 1985 ; Dasch & Cadle, 1985 ; 

Buat-Ménard & Duce, 1986 ; Arimoto et al., 1987 ; Jaffrezo & Colin, 1988 ; Dasch & 

Wolff, 1989 ; Forti et al., 1990 ; Guerzoni et al., 1995 ; Casado et al., 1996 ; Tuncel & 

Ungör, 1996 ; Encinas & Casado, 1999 ; Samara & Tsitouridou, 2000 ; Shrestha et 

al., 2002 ; Encinas et al., 2004 ; He & Balasubramanian, 2009 ; Kulshrestha et al., 

2009 ; Granat et al., 2010 ; Budhavant et al., 2010 ; Budhavant et al., 2020 ; Lin et al., 

2021) 

Mg (Huff, 1973 ; Gatz, 1974 ; Harrison & Pio, 1983 ; Arimoto et al., 1985 ; Arimoto et al., 

1987 ; Jaffrezo & Colin, 1988 ; Guerzoni et al., 1995 ; Samara & Tsitouridou, 2000 ; 

Shrestha et al., 2002 ; He & Balasubramanian, 2009 ; Kulshrestha et al., 2009 ; 

Granat et al., 2010 ; Budhavant et al., 2010 ; Cheng & Zhang, 2017 ; Budhavant et al., 

2020) 

Mn (Peirson et al., 1973 ; Gatz, 1974 ; Lindberg, 1982 ; Arimoto et al., 1985 ; Buat-

Ménard & Duce, 1986 ; Chan et al., 1986 ; Arimoto et al., 1987 ; Wolff et al., 1987 ; 

Jaffrezo & Colin, 1988 ; Dasch & Wolff, 1989 ; Kane et al., 1994 ; Sakata et al., 2008 ; 

Sakata & Asakura, 2009) 
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Tableau A.1. (suite) 

Na (Peirson et al., 1973 ; Gatz, 1974 ; Harrison & Pio, 1983 ; Arimoto et al., 1985 ; Dasch 

& Cadle, 1985 ; Buat-Ménard & Duce, 1986 ; Arimoto et al., 1987 ; Savoie et al., 

1987 ; Jaffrezo & Colin, 1988 ; Forti et al., 1990 ; Galloway et al., 1993 ; Kane et al., 

1994 ; Guerzoni et al., 1995 ; Casado et al., 1996 ; Tuncel & Ungör, 1996 ; Encinas & 

Casado, 1999 ; Samara & Tsitouridou, 2000 ; Shrestha et al., 2002 ; Encinas et al., 

2004 ; He & Balasubramanian, 2009 ; Kulshrestha et al., 2009 ; Granat et al., 2010 ; 

Budhavant et al., 2010 ; Cheng & Zhang, 2017 ; Budhavant et al., 2020) 

NH4
+ (Harrison & Pio, 1983 ; Pratt & Krupa, 1985 ; Dasch & Wolff, 1989 ; Kane et al., 1994 ; 

Casado et al., 1996 ; Tuncel & Ungör, 1996 ; Encinas & Casado, 1999 ; Samara & 

Tsitouridou, 2000 ; Shrestha et al., 2002 ; Encinas et al., 2004 ; He & 

Balasubramanian, 2009 ; Kulshrestha et al., 2009 ; Granat et al., 2010 ; Budhavant et 

al., 2010 ; Xu et al., 2017 ; Budhavant et al., 2020 ; Lin et al., 2021) 

NO3
- (Harrison & Pio, 1983 ; Pratt & Krupa, 1985 ; Dasch & Cadle, 1985 ; Misra et al., 

1985 ; Chan & Chung, 1986 ; Savoie et al., 1987 ; Dasch & Wolff, 1989 ; Davis et al., 

1991 ; Galloway et al., 1993 ; Kane et al., 1994 ; Guerzoni et al., 1995 ; Casado et al., 

1996 ; Tuncel & Ungör, 1996 ; Encinas & Casado, 1999 ; Samara & Tsitouridou, 

2000 ; Shrestha et al., 2002 ; Encinas et al., 2004 ; He & Balasubramanian, 2009 ; 

Kulshrestha et al., 2009 ; Granat et al., 2010 ; Budhavant et al., 2010 ; Cheng & 

Zhang, 2017 ; Xu et al., 2017 ; Budhavant et al., 2020 ; Lin et al., 2021) 

Pb (Peirson et al., 1973 ; Huff, 1973 ; Gatz, 1974 ; Lindberg, 1982 ; Arimoto et al., 1985 ; 

Chan et al., 1986 ; Arimoto et al., 1987 ; Wolff et al., 1987 ; Dasch & Wolff, 1989 ; 

Hewitt & Rashed, 1991 ; Akeredolu et al., 1994 ; Kane et al., 1994 ; Sakata et al., 

2008 ; Sakata & Asakura, 2009) 

SO4
2- (Lindberg, 1982 ; Harrison & Pio, 1983 ; Pratt & Krupa, 1985 ; Dasch & Cadle, 1985 ; 

Misra et al., 1985 ; Chan & Chung, 1986 ; Savoie et al., 1987 ; Vong et al., 1988 ; 

Jaffrezo & Colin, 1988 ; Dasch & Wolff, 1989 ; Stedman, 1991 ; Galloway et al., 1993 ; 

Kane et al., 1994 ; Guerzoni et al., 1995 ; Casado et al., 1996 ; Tuncel & Ungör, 

1996 ; Encinas & Casado, 1999 ; Samara & Tsitouridou, 2000 ; Shrestha et al., 2002 ; 

Encinas et al., 2004 ; He & Balasubramanian, 2009 ; Yamagata et al., 2009 ; 

Kulshrestha et al., 2009 ; Granat et al., 2010 ; Cerqueira et al., 2010 ; Budhavant et 

al., 2010 ; Cheng & Zhang, 2017 ; Xu et al., 2017 ; Budhavant et al., 2020 ; Lin et al., 

2021) 

Zn (Peirson et al., 1973 ; Huff, 1973 ; Gatz, 1974 ; Lindberg, 1982 ; Arimoto et al., 1985 ; 

Chan et al., 1986 ; Arimoto et al., 1987 ; Wolff et al., 1987 ; Jaffrezo & Colin, 1988 ; 

Dasch & Wolff, 1989 ; Akeredolu et al., 1994 ; Kane et al., 1994 ; Sakata et al., 2008) 
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D. Vitesse et directions de vents des pluies échantillonnées 

Figure D.1. Roses des vents illustrant les vitesses et directions de vents pour les pluies échantillonnées.  
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E. Composition chimique moyenne des précipitations 

Tableau E.1. Moyenne pondérée par le volume de chaque incrément (vwm), minimum et maximum du pH et des concentrations (µg L-1) des sulfates, phosphates, ammonium 

et nitrates dans chaque évènement de pluie. 

 

Cpluie  

(ppb) 

R1 R2 R3 R4 R5 R6 R7 R8 

vwm min max vwm min max vwm min max vwm min max vwm min max vwm min max vwm min max vwm min max 

pH 5,2 4,9 6,1 6,5 6,1 6,8 6,8 6,7 7,1 6,2 6,0 7,0 8,0 7,8 8,4 7,5 7,2 8,0 6,8 6,6 7,4 6,4 6,1 7,1 

SO4
2- 458 238 1 726 536 199 1 082 1 039 683 2 259 492 48,1 2 194 4 516 1 858 8 951 3 537 2 027 7 820 1 565 1 263 3 711 309 124 1 976 

PO4
3- 16.0 3,9 66,7 23,5 4,1 80,0 52,3 26,1 101 16,0 2,2 143 103 54,5 294 39,6 22,2 73,6 7,5 2,9 18,7 8,5 3,5 35,4 

NH4
+ 599 232 2 660 1 595 447 2 662 2 374 2 058 4 010 974 156 4 088 2 080 1 253 3 085 2 353 1 077 4 397 2 595 2 333 4 014 421 171 1 606 

NO3
- 1 340 378 8 699 2 097 927 3 374 3 165 1 915 7 764 773 151 4 923 3 749 1 657 7 525 5 794 1 998 9 848 5 296 4 547 10 269 490 157 3 197 
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Tableau E.2. Moyenne pondérée par le volume de chaque incrément (vwm), minimum et maximum des concentrations totales (µg L-1) ainsi que leur solubilité moyenne des 

éléments mesurés dans chaque évènement de pluie. (*) Élément non analysé dans la phase particulaire.  

Cpluie 

(ppb) 

R1 R2 R3 R4 R5 R6 R7 R8 

vwm min max vwm min max vwm min max vwm min max vwm min max vwm min max vwm min max vwm min max 

Al 37,7 13,3 245 29,4 11,1 191 135 88,9 306 33,4 6,7 267 3 591 1 534 5 139 3 334 1 597 8 254 427 138 1 418 184 74,6 1 122 

dissout 
(%) 

12,1 - - 6,3 - - 3,2 - - 2,7 - - 0,92 - - 0,53 - - 1,0 - - 1,0 - - 

Ba 1,6 0,55 5,9 3,1 1,6 14,1 4,6 3,0 12,0 1,3 0,25 8,4 48,8 19,0 94,3 37,1 19,8 99,1 9,5 2,7 34,1 3,1 0,62 18,8 

dissout 
(%) 

89,7 - - 57,2 - - 38,0 - - 26,9 - - 18,5 - - 20,6 - - 37,8 - - 35,1 - - 

Ca 317 60,8 2 123 418 118 1 837 1 502 913 3 532 255 36,7 1 520 10 644 5 474 20 143 6 491 3 013 16 795 1 363 688 5 459 516 174 3 572 

dissout 
(%) 

92,2 90,4 100 91,5 - - 93,0 - - 85,4 - - 79,6 - - 89,8 - - 93,1 - - 93,4 - - 

Cd <LD <LD <LD <LD <LD <LD <LD <LD <LD 1.7 0.82 4.8 <LD <LD <LD 18.3 10.4 33.8 4.2 3.9 4.6 <LD <LD <LD 

dissout 
(%) 

0,00 - - 0,00 - - 0,00 - - 0,00 - - 0,00 - - 0,00 - - 0,00 - - 0,00 - - 

Cl 181 55,8 1 063 342 238 634 1 031 760 1 657 241 43,9 1 808 709 328 1 275 367 203 1 155 140 99,7 401 161 51,8 1 329 

dissout 
(%) 

99,6 - - 99,7 - - 99,9 - - 99,7 - - 98,0 - - 98,2 - - 97,5 - - 99,7 - - 

Co 0,24 0,06 1,1 0,58 0,19 5,0 0,65 0,04 2,1 0,13 0,04 0,75 8,9 1,6 15,0 10,1 2,1 27,3 1,4 0,24 6,8 0,52 0,01 2,7 

dissout 
(%) 

0,00 - - 0,00 - - 0,00 - - 0,00 - - 0,00 - - 0,00 - - 0,00 - - 0,00 - - 

Cr 0,26 0,08 1,1 0,57 0,30 2,7 0,87 0,44 2,5 0,23 0,06 1,1 10,0 4,5 20,2 7,4 3,9 18,9 2,2 0,85 7,4 0,66 0,26 3,3 

dissout 
(%) 

0,00 - - 0,00 - - 0,00 - - 0,00 - - 2,5 - - 0,92 - - 5,5 - - 6,4 - - 

Cu 1,4 (*) 
0,44 

(*) 
5,9 (*) 1,9 (*) 1,0 (*) 4,8 (*) 2,7 0,91 7,5 0,90 0,29 5,0 3,6 (*) 2,1 (*) 9,6 (*) 2,5 (*) 

0,80 
(*) 

3,9 (*) 5,5 2,3 23,8 1,2 (*) 
0,83 

(*) 
1,9 (*) 

dissout 
(%) 

- - - - - - 21,8 - - 27,4 - - - - - - - - 4,8 - - - - - 

Fe 58,4 15,5 352 114 55,0 640 212 121 575 55,3 12,7 323 3 187 1 520 5 511 2 657 1 188 7 423 4 68 137 1 752 190 75,7 1 082 

dissout 
(%) 

3,9 - - 1,8 - - 1,1 - - 1,4 - - 0,28 - - 0,18 - - 0,65 - - 0,94 - - 

K 40,6 22,3 191 125 50,9 274 274 219 395 78,5 18,4 493 1 402 691 2 513 1 140 514 3 149 214 113 697 101 52,8 518 

dissout 
(%) 

79,1 - - 89,2 - - 77,2 - - 80,2 - - 26,4 - - 16,2 - - 38,4 - - 42,7 - - 

Mg 20,7 5,9 134 27,1 8,9 92,2 133 93,5 202 27,0 4,6 201 1 014 461 1 394 823 415 1 933 130 64,0 400 61,5 24,2 438 

dissout 
(%) 

76,3 - - 82,3 - - 84,8 - - 81,7 - - 20,7 - - 21,0 - - 40,9 - - 38,7 - - 
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Tableau E.2. (Suite) 

Mn 1,7 0,49 11,1 3,2 1,3 12,3 8,5 5,9 19,4 2,0 0,32 15,0 62,7 28,6 115 47,5 23,4 134 9,3 4,3 34,1 3,8 1,8 20,6 

dissout 
(%) 

72,2 - - 66,9 - - 57,0 - - 58,9 - - 19,8 - - 28,1 - - 44,3 - - 49,6 - - 

Na 63,1 17,5 362 161 120 280 594 409 925 115 16,8 897 465 230 819 289 166 799 78,4 53,0 213 101 43,5 802 

dissout 
(%) 

97,6 - - 98,7 - - 98,7 - - 98,0 - - 81,5 - - 78,6 - - 85,7 - - 94,1 - - 

Ni 0,60 0,12 4,9 1,4 0,20 13,2 1,3 0,60 2,5 0,16 0,04 1,7 3,1 0,47 7,9 6,9 0,23 8,2 1,5 0,03 6,2 0,86 0,13 5,4 

dissout 
(%) 

7,0 - -  - - 0,00 - - 0,00 - - 0,00 - - 0,28 - - 0,00 - - 0,00 - - 

P 3,9 0,65 26,0 20,1 6,0 88,2 58,2 40,0 115 16,2 2,5 140 174 82,7 509 58,3 33,2 138 22,8 12,5 71,6 7,5 3,3 46,9 

dissout 
(%) 

61,6 - - 62,9 - - 60,8 - - 66,0 - - 32,6 - - 24,8 - - 16,8 - - 46,2 - - 

Pb 0,16 0,05 0,91 0,62 0,17 1,6 0,96 0,24 3,1 0,30 0,03 0,88 6,6 0,45 15,4 2,7 0,90 7,2 1,8 0,27 6,5 0,40 0,03 1,8 

dissout 
(%) 

0,00 - - 0,00 - - 0,00 - - 0,00 - - 0,00 - - 0,00 - - 0,00 - - 0,00 - - 

S 160 80,5 646 188 110 452 507 290 759 172 39,2 847 1 602 737 2 885 1 297 780 2 769 605 480 1 421 112 40,6 760 

dissout 
(%) 

99,2 - - 97,1 - - 97,5 - - 98,2 - - 96,3 - - 98,1 - - 98,1 - - 97,5 - - 

Si 126 53,7 834 137 42,4 964 608 374 1 607 139 23,7 1 126 10 562 4 533 14 446 8 700 4 082 22 708 1 297 422 4 517 534 209 3 386 

dissout 
(%) 

9,5 - - 2,6 - - 3,4 - - 1,1 - - 1,7 - - 1,4 - - 3,1 - - 1,8 - - 

Sr 1,0 0,20 11,1 1,46 0,41 9,0 4,35 2,2 11,4 0,89 0,12 4,8 46,3 25,5 86,5 30,5 11,4 80,0 5,3 2,5 21,2 1,9 0,43 15,3 

dissout 
(%) 

33,5 - - 26,3 - - 72,1 - - 49,7 - - 67,1 - - 66,1 - - 69,7 - - 58,4 - - 

Ti 3,4 1,1 26,6 6,7 1,9 51,6 22,1 12,3 66,3 5,4 0,79 46,7 333 140 544 270 116 791 40,6 11,5 164 17,9 5,7 108 

dissout 
(%) 

3,3 - - 0,19 - - 0,00 - - 0,08 - - 0,03 - - 0,04 - - 0,00 - - 0,00 - - 

V 0,16 0,06 1,2 0,76 0,52 2,5 1,1 0,66 3,1 0,76 0,41 1,7 18,5 7,5 29,0 14,6 6,2 45,9 2,2 0,65 8,9 0,99 0,27 7,9 

dissout 
(%) 

60,3 - - 0,0 - - 0,0 - - 0,0 - - 2,7 - - 3,3 - - 0,00 - - 1,6 - - 

Zn 7,3 3,8 32,7 10,0 3,3 38,9 14,1 8,1 36,3 5,5 0,71 15,0 40,8 9,8 109 23,0 12,5 44,5 16,2 9,6 49,2 4,1 1,7 24,9 

dissout 
(%) 

87,7 - - 68,0 - - 47,8 - - 70,2 - - 4,2 - - 15,8 - - 52,6 - - 47,7 - - 
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F. Evolutions des concentrations massiques au cours de 
la pluie 

 

 

Figure F.1. Evolution des concentrations massiques et de l’intensité de précipitation en fonction de la quantité de 

précipitation (mm) de R1. (a) Concentration massique de la phase particulaire (mg L- 1), (b) concentration massique des 
éléments mesurés par SFX de la phase particulaire (µg L-1), (c) concentration massique et composition chimique de la 
phase dissoute (µg L-1), (d) évolution de l’intensité de précipitation (R, mm h-1) 
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Figure F.2. Evolution des concentrations massiques, de l’intensité de précipitation et de la concentration de gouttes en 

fonction de la quantité de précipitation (mm) de R2. (a) Concentration massique de la phase particulaire (mg L- 1), (b) 
concentration massique des éléments mesurés par SFX de la phase particulaire (µg L-1), (c) concentration massique et 
composition chimique de la phase dissoute (µg L-1), (d) évolution de l’intensité de précipitation (R, mm h-1) ainsi que (e) la 
concentration de gouttes (par unité de volume collecté, L-1). 
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Figure F.3. Idem F.2 pour R3. 
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Figure F.4. Idem F.2 pour R7. 
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Figure F.5. Idem F.2 pour R8 
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G. Evolution des concentrations des phases dissoute et 
particulaire au cours de la pluie 

 

 

Figure G.1. Evolution des concentrations totales (µg L-1) des éléments présents dans la pluie R1 ainsi que la répartition 

dans les phases dissoute et particulaire. Chaque barre correspond aux fractions de collecte 0,00 – 0,06 mm, 0,06 – 0,23 
mm, 0,23 – 0,40 mm, 0,40 – 0,67 mm, 0,67 – 1,29 mm, 1,29 – 1,48 mm, 1,48 – 1,75 mm et 1,75 – 2,65 mm, respectivement. 

 

 

Figure G.2. Evolution des concentrations totales (µg L-1) des éléments des présents dans la pluie R2 ainsi que la répartition 

dans les phases dissoute et particulaire. Chaque barre correspond aux fractions de collecte 0,00 – 0,06 mm, 0,06 – 0,23 
mm, 0,23 – 0,57 mm, 0,57 – 0,89 mm et 0,89 – 1,33 mm, respectivement. 
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Figure G.3. Evolution des concentrations totales (µg L-1) des éléments présents dans la pluie R3 ainsi que la répartition 

dans les phases dissoute et particulaire. Chaque barre correspond aux fractions de collecte 0,00 – 0,06 mm, 0,06 – 0,20 
mm, 0,20 – 0,30 mm, 0,30 – 0,54 mm, 0,54 – 0,80 mm et 0,80 – 1,03 mm, respectivement.  

 

 

Figure G.4. Evolution des concentrations des éléments présents dans la pluie R6 ainsi que la répartition dans les phases 

dissoute et particulaire. Chaque barre correspond aux fractions de collecte 0,00 – 0,10 mm, 0,10 – 0,18 mm, 0,18 – 0,25 mm, 
0,25 – 0,34 mm, 0,34 – 0,41 mm, 0,41 – 0,47 mm, 0,47 – 0,56 mm, 0,56 – 0,71 mm, 0,71 – 0,76 mm, 0,76 – 0,84 mm, 
0,84 – 0,91 mm, 0,91 – 1,01 mm, 1,01 – 1,14 mm et 1,14 – 1,20 mm, respectivement.  
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Figure G.5. Evolution des concentrations des éléments présents dans la pluie R7 ainsi que la répartition dans les phases 

dissoute et particulaire. Chaque barre correspond aux fractions de collecte 0,00 – 0,10 mm, 0,10 – 0,19 mm, 0,19 – 0,31 
mm, 0,31 – 0,39 mm, 0,39 – 0,47 mm, 0,47 – 0,55 mm, 0,55 – 0,64 mm, 0,64 – 0,72 mm, 0,72 – 0,81 mm, 0,81 – 0,89 mm, 
0,89 – 0,98 mm, 0,98 – 1,06 mm, 1,06 – 1,14 mm, 1,14 – 1,31 mm, 1,31 – 1,47 mm, 1,47 – 1,63 mm, 1,63 – 1,80 mm, 
1,80 – 1,97 mm, 1,97 – 2,14 mm, 2,14 – 2,35 mm, 2,35 – 2,60 mm et 2,60 – 3,04 mm, respectivement. 

 

 

Figure G.6. Evolution des concentrations des éléments présents dans la pluie R8 ainsi que la répartition dans les phases 

dissoute et particulaire. Chaque barre correspond aux fractions de collecte 0,00 – 0,09 mm, 0,09 – 0,18 mm, 0,18 – 0,28 mm, 
0,28 – 0,37 mm, 0,37 – 0,49 mm, 0,49 – 0,59 mm, 0,59 – 0,68 mm, 0,68 – 0,80 mm, 0,80 – 0,92 mm, 0,92 – 1,01 mm, 
1,01 – 1,09 mm, 1,09 – 1,18 mm, 1,18 – 1,27 mm, 1,27 – 1,32 mm, 1,32 – 1,46 mm, 1,46 – 1,55 mm, 1,55 – 1,63 mm, 
1,63 – 1,72 mm, 1,72 – 1,87 mm, 1,87 – 1,95 mm, 1,95 – 2,09 mm, 2,09 – 2,21 mm, 2,21 – 2,61 mm, 2,61 – 2,98 mm, 
2,98 – 3,39 mm, 3,39 – 3,81 mm, 3,81 – 4,26 mm, 4,26 – 4,63 mm, 4,63 – 5,11 mm, 5,11 – 5,49 mm, 5,49 – 6,32 mm et 
6,32 – 6,94 mm, respectivement. 
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H. Evolution de la solubilité avec le pH 

 

Figure H.1 Evolution de la solubilité (%) du potassium (K), du magnésium (Mg), du manganèse (Mn) et du phosphore (P)  en fonction du pH de la pluie. 
Comparaison avec les valeurs de solubilité obtenu par Losno (1989) dans des pluies prélevée en méditerranée (Corse).
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