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Ce chapitre décrit les mécanismes qui menent apétsléle polluants atmosphériques, soit
par dépdts secs, soit par précipitation (dépbtsidhesh Les mécanismes de ré-émission de
polluants déposeés sont aussi brievement décrits.

1. Dépbts secs

Les polluants atmosphériques peuvent se dépostrsssurfaces baties, la végétation, les sols
et les eaux de surface par des processus « segest»g-dire des processus qui ne dépendent
pas de précipitations. Les processus fondamentaiuxénent a des dépots secs sont la
sédimentation, les impacts par inertie ou intetioepgt la diffusion. Les trois premiers
mécanismes concernent seulement les particules glerla diffusion concerne les polluants
gazeux et particulaires.

1.1 Sédimentation et vitesse de chute

La sédimentation correspond a I'effet de la graketéestre sur les particules. Toutes les
particules, quelle que soit leur taille, sont saemsia la sédimentation. Cependant, seules les
particules grossiéres, celles qui ont un diametp&seur a environ 10 microns (R§ ont

une vitesse de sédimentation suffisante pour gpeoleessus de sédimentation devienne
commensurable avec celui d'impact par inertie (s particules de quelques dizaines de
microns, la sédimentation est le processus dominanteffet, la vitesse finale de chute d’'une
particule résulte de I'équilibre entre la forcegitavité et la force de frottement de la particule
dans l'air. Cet équilibre est représenté mathématitent par la loi de Stokes. Par exemple
une particule sphérique de 10 microns et de maslsenique de 1 g/cfha une vitesse de
sédimentation d’environ 0,3 cm/s.

Quand le nombre de Reynolds est tres faible (R&)<k force exercée par le fluide (ici I'air)
sur une particule, poussiere ou gouttelette en emewnt s’exprime ainsi :

Force: = 3Tt air dp Vp / G

oU Mair est la viscosité dynamique de l'air (kg / (m s)y)est le diameétre de la particule ou
gouttelette (m), yest la vitesse de la particule (m / s) gtst le facteur de correction de
Cunningham qui est fonction de la taille des paléis. Le facteur de Cunningham est une
correction qui s’applique aux fines particulese@t égal a 1,01 pour une particule de diamétre
dp =10pm, 1,16 pour gl= 1 pm, 2,8 pour g== 0,1um et 22 pour gI= 0,01um). Cette

formule s’applique aux particules fines, ultra &ret a certaines particules grossiéres. En
effet, pour une particule d’un diamétre inférieurG®um, Re < 2,5 x 18.

Quand le nombre de Reynolds est plus élevé (R >Bekpression suivante est utilisée :

Forcg; =TtCp Pady’ Vp°/ (8 )



ou G est le facteur de trainée (qui est fonction deeRsonc de la taille de la particule ;
Re =pair dy Vp / Hair), Pa €St la masse volumique de I'air et les autresesrsont les mémes
gue dans la formule précédente. Cette formule Stappaux trés grosses particules et
gouttelettes (¢g> 50um), par exemple aux gouttes de pluies et aux peressi

L’accélération d’'une particule (ou gouttelette)r@ouvement dans I'atmosphere est
gouvernée par la gravité, la poussée d’Archiméda eisistance de l'air :

m, dvp/dt =, g — myr g - Force:
La masse de la particule ou de la goutteletty ést environ 1000 fois supérieure a celle de
I'air déplacé (m) et la force correspondant a la poussée d’Archer{ed; g) peut étre
négligée.

La particule ou la gouttelette atteint sa vitessalé de chute (g¥dt = 0) quand la force de
frottement due a la résistance de I'air compenggduité.

mp g - Forcgr = O

La vitesse finale de chute par sédimentatiqab peut en étre déduite pour les deux réegimes
définis plus haut selon la loi de Stokes :

Si Re << 1 (particules et gouttelettes de brou)ar

Vo = (Mpg &)/ (37T O

On peut exprimer la masse de la particule en fonale son diametre et de sa masse
volumique :

My = pp7idy’/ 6

On obtient alors la vitesse de chute de la padienl fonction de son diametre et de sa masse
volumique :

Vo = (p 0’9 )/ (18Hai)

Pour une particule atmosphérique ou une gouttadettarouillard, la vitesse finale de chute
par sédimentation est proportionnelle au carréodedsamétre ; elle décroit donc rapidement
guand le diametre diminue.

Si Re >> 1 (poussiéres et gouttes de pluie) :

Vo = (Mg 86)/ (Tcp pad))¥s

Comme précédemment, on peut exprimer la massegtritte en fonction de sa masse
volumique et de son diametre.

Vo = (4pp o9 &)/ (3Copa))¥




1.2 Interception et inertie

Les phénomenes de dépbt par interception et ineotieernent les particules atmosphériques
gui peuvent par ces processus entrer en contactdesesurfaces et ainsi s’y déposer.

Lorsque I'écoulement de I'air doit contourner uaréént de surface, les particules présentes
dans I'air peuvent entrer en contact avec I'élénseiita cause de leur taille, soit a cause de
leur masse.

La taille d’'une particule est supérieure, voiretsaperieure, a celle des molécules d’air et la
particule présente dans I'écoulement gazeux peut oiwercepter I'élément de surface. Ce
processus d’interception est proportionnel a léi@edtransversale de la particule, c’est-a-dire
A 2

a (rtdy”).

La masse d’'une particule méne a une certaine énlersque I'écoulement du gaz porteur
change de direction pour éviter un élément de seri@ette inertie est proportionnelle a la
masse de la particule, c’est-a-dire proportionree®n volume et donc T§3d

Ces deux processus sont donc négligeables popattsules ultrafines et n’affectent que les
particules fines (au-dessus de () et grossieres.

Ces processus d’'impact par inertie et intercemnt aussi trés importants pour les
technologies de réduction des émissions de pagtcilar exemple, les cyclones utilisent
I'inertie et les filtres a manche utilisent I'int&ption pour capter les particules. Par ailleurs,
les particules atmosphériques supérieures a guetgiceometresy(m) de diametre sont
captées dans le nez et les voies respiratoiresisupEs de maniere trés efficace par ces
processus.

1.3 Diffusion

La diffusion d’un gaz ou d’une particule de I'atrpbgre vers une surface est généralement
décomposée en plusieurs étapes. Pour tous lesaptdl(gazeux et particulaires), on
considére deux étapes qui correspondent, premiatemetransfert de 'atmosphére vers la
surface par la turbulence atmosphérique, et dewediment, au transfert du polluant dans une
couche tres fine en contact avec la surface. Cetiehe est peu affectée par la turbulence
atmosphérique et est donc considérée comme éta@gimne quasi-laminaire. Le transfert
dans cette couche de surface a lieu par diffugbpdr impact par inertie ou interception pour
les particules). Pour les particules, on considételles se déposent une fois au contact de la
surface (un coefficient de rebond peut étre utilisgs certains cas). Pour les gaz, une derniere
étape a lieu a la surface qui détermine le tautépdt du polluant soit par adsorption sur la
surface, absorption dans la surface (par exempollition dans I'eau) ou réaction sur la
surface (on peut aussi considérer une combinaisalsarption ou absorption suivie d'une
réaction). Le processus d’impact par inertie oaricgption (voir ci-dessus) est
particulierement important pour les dépots sursigfaces a géométrie compliquée telles que
la végeétation et pour des particules de tailleeshtet 10 microns.

Cette série de processus qui constituent I'ensethbfgrocessus de dépdt sec peut étre
représenté comme une série de résistances audra(sr analogie a un circuit électrique).



Résistance aérodynamique

La premiere étape est associée a une résistaromyaamique et concerne le transfert du
polluant (molécule de gaz ou particule) de I'atni@sp vers la région proche de la surface.
Elle est donc gouvernée par les processus de tranaptical dans I'atmosphére, c’est-a-dire
principalement la dispersion atmosphérique danéétion verticale. Cette résistance au
transfert est élevée dans une atmosphére stalidedigpersion turbulente est faible ; elle est
faible dans une atmosphere instable ou la dispetaibbulente est importante et peut donc
transporter de maniére efficace les polluants hessirface.

Le flux vertical d0 a ce transfert turbulent est@élement calculé en invoquant une
fermeture de la turbulence au premier ordre :

F. =K dC/dz
Le coefficient de dispersion verticale turbulerdeexprimeé ainsi :

K=KWz
ouk est la constante de von Karman<0,4) et u la vitesse de frottement. Cette expression
est valide pour une atmosphere de stabilité neBiatmosphere est stable ou instable, le
profil vertical des concentrations dans la couamité atmosphérique est modifié et on
modifie cette équation a 'aide de du paramé{m :

K=Kuwz)/@z)
En intégrant entre la hauteur de référence (silaés la couche de surface) ou sera prise la
concentration de référence du polluant et la baseette couche turbulente (par définition la
hauteur de rugositég)z

Fadz/ (k w2)/@z))=dC

FaJ (@z) / K w2))dz =] dC
Soit : R = AC{] (92)/ K u z)) dz}*
Dans une atmosphere neutpez) = 1) :

Fa = AC (K W) /In(z/zp)
Le flux vertical peut s’exprimer en fonction derésistance :

Fa =AC /1y
On en déduit ra en fonction des variables gouveteanansfert turbulent :

=@z /Kuz)dz

Pour une atmosphére neutpz) = 1 :



I = In(z/z0) / (K u)

Pour une atmosphére stable ou instable, la soleBbplus compliquée car il faut intégrer
avec un profikp(z). Pour une atmosphére stable, Businger et aproposé le profil suivant :

@®z) = 1+4,7(z/L)
ou L est la longueur de Monin-Obukhov.
L = -(u®6)/ (kg <w 8,>)

Dans cette expression u* est la vitesse de frotterigest la température potentielle virtuelle
(c’est-a-dire la température potentielle qu’aufait sec a la méme pressior)gest la
constante de von Karmak € 0,4), g est la constante de gravité et 8\ caractérise le

flux de chaleur turbulent a la surface. Ce fluxresiatif la nuit (refroidissement de la surface
de la Terre) et la longueur de Monin-Obukhov estsapositive. Le réechauffement de la
surface pendant la journée donne un flux positificdune valeur de L négative. L est donc
positif pour des conditions stables et négatif pies conditions instables.

L’intégration de 5 donne la solution suivante :
ra = (IN(z/z0) + (4,7 (z-3) /L)) / (k u¥)

Pour des conditions instables, Businger et al. gsept le profil suivant :
@®z) = (1-15(z/L)§*

A noter que L est alors négatif. L'intégration pkts compliquée :

fa = {In(zi/20) + IN(((1+9(20)”*) (1+ ®20) ))/(1+ 9(z) ) (1+ ®2) ™))
+2 (tar(@(z)") - tan'(@(zo) )}/ (k u”)

Ces formulations impliquent des hypothéses et aygpéique vraiment que dans la couche de
surface, c’est-a-dire la basse couche de 'atmaspieles flux verticaux de transfert de
chaleur, de quantité de mouvement et de massegositant avec I'altitude (entre la surface
et~ 100 m).

Résistance par diffusion

La deuxieme étape est associée a une résistamifuseon dans une couche d’air en contact
avec la surface. Cette couche trés fine (de I'oddrenillimétre) présente un régime quasi-
laminaire. Par conséquent, cette résistance dgmamapalement du coefficient de diffusion
moléculaire du polluant gazeux ou du coefficientdtision brownienne pour les particules.
Les coefficients de diffusion moléculaire des gapahdent des propriétés physico-chimiques
de la molécule en question, mais ils varient daresfaurchette assez étroite. Par exemple le
coefficient de diffusion du monoxyde de carbone Y@éns I'air est de I'ordre de 0,12 &)
celui de I'ozone () est 0,14 cHis et celui du dioxyde d’azote (NJOest aussi 0,14 cifs.



La résistance a ce transfert par diffusion dar®ieche quasi-laminaire,, rest défini ainsi :

I, = 5SE°/ u¥

ol U est la vitesse de frottement{& <u'w’>) et Sc est le nombre de Schmidt qui
caractérise I'importance relative de I'advection ggoport a la diffusion (c’est I'équivalent du
nombre de Prandtl pour le transfert de chaleur).

Sc =v/D

ouv est la viscosité cinématique (viscosités cinénatiet dynamique sont reliées par la
masse volumique du fluidev:= u/ p) et D est le coefficient de diffusion moléculaihe
polluant gazeux dans lair.

Pour une patrticule, le transfert dans la couchsudiace dépend de la diffusion brownienne ;
cependant, les processus d’inertie et d’interceptiat aussi lieu dans cette couche. La
formule empirique suivante est généralement uélisé

b = 1/€u (Es+ Ewm + En) R)

ou g est un coefficient empiriquegEE et By sont les termes représentant les trois
processus mentionneés plus haut (diffusion, inettiaterception, respectivement) gtést un
facteur correctif représentant la fraction desipales qui adhéerent a la surface aprés contact.

Es = S¢
Em = (St/ @+ St)f
En= 1/2 (¢ / d)?

ou St est le nombre de Stokeggedt le diamétre de la particule,est la dimension
caractéristique de la surface (feuillage, filtnmanche...) etr, B ety sont des parametres
empiriques. Le nombre de Stokes est une caraj@estle la particule et de I'écoulement,
plus la particule est petite et plus St est petit.

St = upp dy®/ ( 181 ds)

oup, est la masse volumique de la particulesah diametre,da dimension caractéristique
de la surface qt la viscosité dynamique de l'air.

Le coefficient de diffusion brownienne d’'une pautecdécroit avec la taille de la particule
alors que les vitesses de transfert par inertsé&dimentation croissent avec la taille (ou la
masse) de la particule (voir ci-dessus). Les paescultrafines (celles qui ont un diametre
inférieur a 0,1 micron) et les particules grossdelles qui ont un diameétre supérieur a 2,5
microns) ont des résistances de dépot plus fathlescelles des particules fines (celles qui ont
un diamétre inférieur a 2,5 microns mais supérgedyl micron) car les particules ultra fines
sont déposées par diffusion brownienne et lesquaet grossieres par inertie et
sédimentation.



Résistance de surface

Pour les polluants gazeux, on ajoute une troisigrsistance qui correspond au transfert de la
molécule de l'air a la surface, la résistance dtasa. Cette résistance de surface peut étre
compliquée pour le dép6t de polluants gazeux suédgtation. Pour les particules, cette
étape est incluse dans la résistag@etravers le facteur correctifR

Résistance totale

La résistance totale au dép6t est simplement larsode ces deux ou trois résistances. Elle
est exprimée en s/m. La vitesse de dépdt sedmatise de la résistance et elle est exprimée
en m/s. En effet, le flux vertical de matiere eststant dans la couche de surface et I'on a
pour les polluants gazeux (pour les particuledgelmiére égalité est négligée) :

F =AC,/ra = ACy /1y = AC:/ 1¢

La résistance totale est déduite du gradient deertdration total :
F =AC: /i
AC; =AC, + AC, + AC,

Soit : ACi= F(p+1p+r)

Donc :
1.4  Vitesses et flux de dépbt sec

Pour les particules, il faut combiner la vitessalépot sec par diffusion, interception et
inertie avec la vitesse de sédimentation. L'expoassorrecte pour combiner ces deux
processus est obtenue en combinant les deux fladépi@ et en résolvant pour la vitesse de
dépbt totale, y:

Vg =Vs/ (1 —exp(-ry)

ou Vs est la vitesse de sédimentation et r est la eggistau dépot par diffusion, interception et
inertie (donc l'inverse de la vitesse de dépdtmaces processus). On voit que quasiend
vers 0O (particule fine ou ultrafine)y tend vers (1/r) ; quand »> 1/r (particule grossiére),
alors, \tend vers y

Les vitesses de dépot sec varient selon les padlfarolécules gazeuses et particules de
différentes tailles), les conditions météorologs(gui affectent la turbulence) et le type de
surface (sol, végétation, bati, eau...). Une esp@sesbluble comme I'acide nitrique peut

avoir une vitesse de dépot de plusieurs cm/s pemagournée (c'est-a-dire quand la
turbulence atmosphérique est importante). Desqudes fines auront une vitesse de dépét de
I'ordre de 0,1 cm/s pendant la journée. Pendantiia les conditions atmosphériques stables
peuvent réduire les vitesses de dép6t d’'un ordigraledeur ou plus. En général, les vitesses
de dép6bt sont plus élevées en milieu forestiermrase campagne car, pour une méme
superficie au sol, la surface des feuilles desearbst beaucoup plus importante que la surface
du sol.



Le flux de dépdt sec est égal a la vitesse de degmitnultipliée par la concentration de la
matiére déposée (gaz ou particule).

Fa=wC

Le flux est donc la quantité de polluant (g) déjasér unité de surface fjret par unité de
temps (s).

Exercice : Calculer la fraction d’acide nitrique gest éliminée de I'atmosphére par dépot
sec pendant une période de 12 heures, étant domgiiesse de dépot sec de 4 cm/s et une
hauteur de la couche limite atmosphérique de 2000 m

On fait un bilan de matiere sur une colonne deeaaitiche limite atmosphérique. Pour un
volume d’air de surface A et de hauteur h = 2000armasse d’acide nitrique présente est :

M =CAh
La quantité d’acide nitrique qui se dépose paréuthét temps est :
AFy = Ay C

L’évolution de la concentration d’acide nitrigue fenction du temps est donc donnée par
| ‘équation différentielle ordinaire suivante :

dv/idt = -A R
Soit : d(CAh)/dt = -AyC
dC/dt =- (wh) C
La solution est :
C=Gexp(-(wh)t)
Le terme wh est équivalent a une constance cinétique popracessus du premier ordre.
Apres 12 heures, on a:
CIGC = exp( - (0,04/2000) x 12 x 3600) = 0,42

Donc, 42% d’acide nitrique sont encore présents tlanouche limite atmosphérique et 58%
ont été déposés sur les surfaces.



2. Dépbts humides
2.1  Processus

Les dépbts humides comprennent plusieurs processusdistingue généralement les dépots
humides associés aux précipitations (pluie, ngjgide) et les dépots humides occultes
associés a lI'impact de gouttelettes de nuage sumamtagne ou la sédimentation de
gouttelettes de brouillards. Les dépots humidegppauipitation sont dans I'ensemble les plus
importants.

Lors d’une précipitation, deux processus principeortribuent au dépét humide. D’une part,
des particules jouent le réle de noyaux de condiemspour des gouttes de nuage (qui
peuvent ensuite devenir des gouttes de pluiesgidduants présents dans ces particules sont
donc incorporés dans ces gouttes. D’autre partpdiisants gazeux ou particulaires sont
captés par les gouttes de nuage ou de pluie damstge. Les polluants gazeux sont captés
par dissolution dans la phase aqueuse. Les pddlyanticulaires sont captés lorsque la
particule entre en collision avec une goutte degyawau de pluie (voir processus de collision
ci-dessous). Ces processus ont lieu dans le niagpatgénéralement considérés comme
constituant le « rain-out ».

Par ailleurs, la précipitation va lessiver uneipates polluants présents entre la surface
terrestre et la base du nuage. Ce lessivage pdeules polluants gazeux qui sont solubles
dans I'eau et pour les particules qui entrent disgan avec les gouttes de pluie. Plus un
polluant gazeux est soluble, mieux il sera lesshauir les particules, les collisions avec les
gouttes de pluie peuvent résulter d’'une diffusioonmienne des particules (le processus le
plus important pour les particules ultra finesst'a-dire celles de moins de 0,1 micron de
diamétre environ), d’'un impact par interceptionr@particule par une goutte (ce processus
qui est fonction de la taille de la particule doenpour les particules entre environ 0,1 et 1
micron) ou d’un impact par inertie (ce processusdgépend de la masse de la particule
domine pour les particules de taille environ sumée a 1 micron). Dans le cas de I'impact
par inertie, une particule légére suivra plus &oiént I'écoulement du fluide autour d’'une
goutte de pluie alors qu’une particule lourde paiime pas pouvoir totalement contourner la
goutte et donc entrer en collision avec cette goldains le cas de I'impact par interception,
une particule petite a une plus grande probalubtée pas entrer en contact avec une goutte
gu’une particule plus grande. L'efficacité de collen par une goutte de pluie est minimale
pour les particules fines (environ celles qui amdiametre entre 0,1 micron et 2,5 microns)
comparé a celles des particules ultra fines (diegrdt moins de 0,1 micron) et des particules
grossieres (diamétre de plus de 2,5 microns). Geegsus de lessivage sous le nuage
précipitant est généralement appelé le « wash-duefficacité de ce lessivage peut étre
représentée quantitativement par un coefficienesigivage (qui peut étre calculé de fagcon
théorique ou estimé de fagon empirique). Ce cdefftdde lessivage dépend donc de la
solubilité des polluants gazeux et de la tailldeeta masse volumique des particules ; il
dépend aussi de I'intensité de la précipitation.

2.2 Paramétrisations

Le transfert des polluants de la phase gazeuse taughase particulaire vers les gouttelettes
de nuage ou de pluie a été décrit dans le chgpi#iedent sur la chimie des nuages :
activation des particules hygroscopiques, colliglerparticules avec des gouttelettes,
transfert de masse et équilibre gaz/liquide posipldluants gazeux. La paramétrisation de



ces processus est présentée ici. Le lessivageotlaanis gazeux par la neige est moins
efficace que celui par la pluie et a été assezpaiié ; il n’est donc pas présenté ici.

Paramétrisation du « rainout »

Cette paramétrisation consiste a identifier lesig@aes hygroscopiques et a paramétriser la
fraction qui est activée en gouttelettes. La faat8oluble des particules passe en phase
agueuse et la fraction insoluble reste en tanipauiecule solide dans la gouttelette. Pour les
gaz, I'équilibre de la loi de Henry est généraletewvoqué et I'étape dynamique du transfert
des polluants gazeux de la phase gazeuse versudslgttes n’est pas pris en compte car on
fait ’hypothése que la durée de vie d'une goutteldu nuage est telle (plusieurs minutes)
gue I'équilibre est atteint.

Paramétrisation du lessivage (« washout ») pousddgants gazeux

Pour une goutte de pluie, I'étape dynamique dwsteahde masse de la phase gazeuse vers la
surface de la goutte peut limiter le lessivagepidsiants car I'équilibre entre la phase
gazeuse et la goutte n’est pas nécessairememitatigivitesse de chute d’'une goutte de pluie
de 5 mm est environ 9 m/s. Si la base du nuage 2800 m, la durée de vie de la goutte est
inférieure a 4 minutes. Cette durée est du ménre alel grandeur que celle mentionnée plus
haut pour les gouttelettes de nuage ; cependamrisfert de masse du gaz vers une
gouttelette de quelques dizaines de micrometrgglestrapide que celui du gaz vers une
goutte de quelques millimétres (voir ci-dessous).

Le flux de transfert de masse, W, du polluant dehlase gazeuse vers la goutte est exprimé
en termes du gradient de concentration entre lagphazeuse et la surface de la goutte :

W =kn (G- G ed

ou kn est le coefficient de transfert massiquggest la concentration dans la phase gazeuse et
Cy, eq€st la concentration dans la phase gazeuse #dasule la goutte (donc en équilibre
avec la concentration dans la goutte selon laddidnry). Le coefficient de transfert

massique peut étre représenté en termes de noatbnesnsionnels :

km= Sh 0y d,
ou Sh est le nombre de Sherwood (qui caractérispfeort du transfert total sur la diffusion),
Dy est le coefficient de diffusion du polluant gazeiaxs I'air et d est le diametre de la
goutte. Le nombre de Sherwood est relié au nombRaynolds (qui caractérise le régime de
I'écoulement en termes du rapport de la convedtate la viscosité) et au nombre de
Schmidt (qui caractérise le rapport de la viscodditde la diffusion).

Sh =2 +0,6 RESA”?
ou Re = pair Vp dp) /I.lair

Sc =Mair / (Pair Dg)

Soit : kn = (Dyf d) (2 + 0,6 (Dair Vp &) / Hair)? (Wair / (Pair Dg))™*
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km = (Dgf db) (2 + 0,6 ( (% )" (Pair/ttai)™® / Dg™)

On voit que k est inversement proportionnel au diametre de latgdvitesse de chute de la
goutte faible) ou a sa racine carré (vitesse déeathel la goutte élevée); donc le transfert est
plus lent pour une goutte plus grosse.

Un bilan de matiéere peut étre fait sur une goutte :
dMydt = W §
ou M, est la masse de polluant dans la goutte (en @upsise) qui évolue en fonction de la

masse transférée de la phase gazeuse vers la. goeitransfert est fonction du flux de
transfert, W, et de la surface de la goutte, S

Ma =G Vp
ou G, est la concentration du polluant dans la goutig,é¢ volume de la goutte.
Ona: \p =Td,’/6; $ =Tdy

Par ailleurs, la concentration en phase aqueusel&st a la concentration en phase gazeuse a
la surface de la goutte par la loi de Henry (a@ewdnstance de Henry classique ou effective
selon le polluant).

Ca =H G eq
Si 'atmosphére sous le nuage est particulieremelttée par rapport a I'environnement du
nuage (par exemple, si la base du nuage est ausdésda couche limite atmosphérique),
Cy >> Gy, eq= (GJ/H) et on peut réduire le flux a : W 7 ICy.
Donc : dG@/dt =6 k, Cy/ d,

Si on fait 'hypothése que I'atmosphére sous laelshsnuage, h, est bien mélangég<C
constante), on en déduit :

Ca=6kCyt/dy
Le temps de chute de la goutte de pluie esth t %

Ca = (6kaCgh)/(dvp)
Le flux de dép6t humide,f-est la quantité de polluant déposée par unitudace et de
temps ; il correspond donc au produit de la comaénn de polluant dans la pluie, @ar
I'intensité de la pluie (m de précipitation/sy, |

Fv = Glp

Soit ; R = (6 ki Cgh 1)/ (ch vp)
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Le coefficient de lessivage est défini comme lastamte cinétique de perte de polluant par
dépb6t humide dans la colonne d’air sous la basaudge :

dGy/dt = -A't
Soit : G(t) = Coexp(-A't)
Un bilan de matiére sur un volume de surface Aedtaliteur h (c’est-a-dire de la surface a la

base du nuage, donc le volume d’air lessivé pplui@) donne la quantité de polluant
lessivee :

Ma,w= (Cgo- Co() h A =G (1 - exp(-A ) h A

Le flux de dépdt humide pour une périditeest la quantité de polluant lessivée par unité de
surface et par unité de temps :

Fu = AM, w/ (A At)

Soit : R() = (dMa w/ dt) /A = GoA exp(-A ) h

Donc: |R(t) =C,AN

En réconciliant les deux formulations dg Bn obtient :

Fo = 6knCohlp)/(dhvy) =G A

Soit le coefficient de lessivage en fonction dwtda précipitation, du coefficient de transfert
massique, du diamétre et de la vitesse de chutgaldtes :

A= (6 knlp) / (cb V)

Le coefficient de lessivage semble étre proporgbar’intensité de la pluie, mais en réalité
une pluie plus intense a des gouttes plus grossa&e une vitesse de chute plus importante.
Donc, le coefficient de lessivage n’est pas dimaetet proportionnel a I'intensité de la pluie.
Par exemple, le coefficient de lessivage de I'acitiéque est 5 x 18s* pour une pluie de 1
mm/h et n'est que 2 x 105 (soit 4 fois plus) pour une pluie de 10 mm/h (46itfois plus
intense).

Paramétrisation du lessivage pour les particules

Pour les particules, le lessivage résulte de lisa des gouttes de pluie avec les particules
et de I'incorporation de la particule dans la geu@n fait généralement I'hypothése que
l'incorporation a lieu avec une efficacité de 106@tte a la collision.

Le taux de collision entre une goutte de pluierst particule est proportionnel aux surfaces
transversales des deux particules et a la différentre leurs vitesses de chuigetn, :

N = (174) (dh + i) (Vp — Vo) E(Ch, db) Np
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ou les indices p et a réferent a la goutte de @tugla particule d’aérosol, respectivement,
E(d,, d) est I'efficacité de la collision résultant desgessus de diffusion, d’interception et
d’inertie et N\, est le nombre de gouttes de pluie par volume dZns ces processus de
collision, la goutte de pluie joue le réle de laface dans les formulations présentées ci-
dessus pour les dépbts secs. Ce taux de collistagaivalent au taux de lessivage si chaque
collision résulte en l'incorporation de la partiewans la goutte de pluie. On peut faire les
hypothéses suivantes (pour une pluie assez forte) :

dh>>cdh; Vp>>Va
Donc : A = (104) d,* vp E(ch, d) Np
Le taux de précipitation peut s’exprimer a partimdbilan de matiére sur I'eau de pluie

(c’est-a-dire le volume des gouttes de pluie pamme d’air multiplié par la vitesse de chute
de ces gouttes) :

lp = 106 d,> vp Np

(3/2) b E(ch, &) / o4

On remarque que le taux de lessivage est foncedhndensité de la pluie ; cependant, il est
inversement proportionnel au diamétre de la galgtpluie (qui augmente avec l'intensité de
la pluie) et proportionnel a I'efficacité de la kisibn (qui est une fonction compliquée des
diameétres des gouttes et des particules). Par dgelagoefficient de lessivage d’'une
particule de 2,5im est 3 x 10 s* pour une pluie d'intensité de 1 mm/h et est emvit6°® s*
(soit environ 3 fois plus) pour une intensité dendd/h (soit 10 fois plus).

Donc : \/\

Exercice : Calculer la fraction d’acide nitrique gest éliminée de I'atmosphére par dép6t
humide pendant une période de 1 heure, étant done€oefficient de lessivage de 1,5 X 10
s'. On fait 'nypothése qu'il n’y a pas d'acide nijtie dans le nuage et que I'acide nitrique
est présent de maniére uniforme dans la couchédiatmosphérique de 2000 m.

L’évolution de I'acide nitrique dans la couche liendue au lessivage est donnée par
I'équation suivante :

[HNOg]¢(t) = [HNOs] g0 €Xp(-A t)
Soit aprés une heure (3600 s) :

[HNOg3]g / [HNOslgo = exp(-1,5 x 18 x 3600) = exp(-0,54) = 0,58
Par conséquent, 58% de I'acide nitrique reste pténs I'atmosphere et 42% ont été
lessivés. La quantité d’acide nitrique lessiveelpgiluie en une heure est du méme ordre de
grandeur que celle déposée par processus secshemrEs. A noter que la hauteur de la

couche limite n’intervient pas car le lessivageet# toute la colonne (I'hypothése implicite
est que les gouttes de pluie ne deviennent pasesatan acide nitrique).
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3. Ré-émissions de polluants déposés

Certains polluants qui ont été déposés sur unacigdeuvent étre ré-émis dans I'atmospheére.
Il est important de prendre en compte ces procassud-eémission si I'on veut établir un
bilan net du transfert des polluants de I'atmosphers un écosysteme.

Ce processus de ré-émission peut prendre pludmunss. Dans sa forme la plus simple, le
polluant est ré-émis sous la méme forme que calleayait lors de son dépdt. Des polluants
semi-volatils tels que les polluants organiquesiptants sont plus ou moins volatils selon
gue la température ambiante est plus ou moins &ldigése deposeront donc plus facilement
lorsque la température est basse (par exempld@ans particulaire), mais pourront étre ré-
emis (par exemple sous forme gazeuse) lorsquenipé@ture s’élévera de nouveau. Une
succession de dépbts et de ré-émissions d’'un poléesmni-volatil est parfois appelé « I'effet
sauterelle » car le polluant peut ainsi parcowgitréds grands distances (plusieurs milliers de
kilomeétres) en faisant plusieurs « sauts » sudsedans I'atmosphére.

Des poussiéres qui ont été déposées peuvent fnesgm@ises en suspension, soit sous l'effet
du vent (re-suspension éolienne), soit sous I'efi@he perturbation anthropique (par
exemple activités agricoles ou trafic routier).

La ré-émission d’'un polluant peut aussi avoir bgues transformation chimique. C’est le cas
par exemple pour I'émission d’'oxydes d’azote (NOIgD) qui sont émis des sols apres
dénitrification de composés tels que des nitratekasnmoniac. C’est aussi le cas pour le
mercure qui peut se déposer sous forme de mergyde @azeux (par exemple le chlorure de
mercure qui est trés soluble) et, aprés réductims ¢t sol ou en milieu aquatique, peut étre
ré-émis sous forme de mercure élémentaire (catteefale mercure étant tres insoluble dans
'eau est tres volatile).

Actuellement, les processus de ré-émissions sointamactérisés et seules des formules
empiriques existent pour les estimer.
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