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1.1 AVANT-PROPOS

Au cours d’un accident nucléaire, de grandes quantités de radionucléides sont rejetées sous formes
de gaz et d’aérosol dans ’atmosphére. Ce fut le cas notamment pendant l'accident de Fukushima en mars
2011 ou des produits de fission tels que 1¥Xe, 131, 1¥2Te, 12°MTe, 134Cs et 13’Cs provenant des réacteurs de
la centrale nucléaire de Fukushima Dai-ichi se sont dispersés dans la troposphere. Du fait de la mobilité
des masses d’air contenant les aérosols, il a été possible d’observer des niveaux élevés de radioactivité
dans l’atmosphéere a distance de la zone accidentée. Les masses dair contaminées provenant de
Fukushima se sont en effet déplacées du nord-est du Japon et de I'Océan Pacifique, vers I'Océan Arctique
pour ensuite traverser le continent nord-américain et ’Océan Atlantique, puis lIslande avant d'atteindre
le continent européen (IRSN, 2011). Afin d’évaluer au mieux les niveaux de contamination en
radionucléide, il est nécessaire de quantifier les dépots au sol comme termes d’entrée dans les modéles
de transfert de la radioactivité dans l’environnement terrestre. Les mécanismes de dépot de ces
radionucléides atmosphériques particulaires sont de deux types : le dépdt par temps sec qui dépend de
la taille des aérosols et du type de surfaces sur lesquelles il se déposent et le dépdt humide qui résulte
de deux mécanismes, le lavage des aérosols dans le nuage et le lessivage des aérosols sous la base des
nuages. Dans le premier cas, les particules constituent des supports a la formation de gouttelettes d’eau
ou peuvent étre entrainées (cas de ’aérosol interstitiel) par des aérosols déja activés en gouttelettes.
Dans le second cas, les particules sont capturées par les gouttes de pluie lors de leur chute. A noter que
les deux mécanismes peuvent aussi se combiner lorsque de la pluie traverse un nuage bas ou un brouillard.
Le terme anglais désignant cette combinaison est « seeder-feeder » (Choularton et al., 1988). Le
mécanisme de lavage est le processus a l’origine du dépot de polluants atmosphériques par temps de
nuage et de brouillard. Il peut représenter une part importante du dép6t humide selon la zone
géographique considérée, jusqu’a 50% dans les zones de foréts montagneuses (Cape, 1993; Saxena et al.,
1989). Dans le cas de radionucléides naturels tels le "Be et le 22°Pb en milieu urbain, le dépot par lavage
est prépondérant ; le dépbt sec est le second contributeur de dép6t au sol et le mécanisme de lessivage
représente la contribution la plus faible (Laguionie et al., 2014). Apres ’accident de Tchernobyl, une
grande hétérogénéité des dépots au sol a été constatée et a pu s’expliquer en grande partie par
’hétérogénéité des précipitations a différentes échelles spatiales (Renaud & Louvat, 2003). Cependant,
seul le cas des dépbts humides sous forme de pluie a été étudié en mettant en évidence une corrélation
entre hauteur de précipitation et niveau de contamination. Nous souhaitons donc nous intéresser plus
particulierement au potentiel de dép6t humide lié a la présence de brouillard et de nuage sur des
végétaux présentant des surfaces différentes en termes d’impaction ou de captation des gouttelettes en
suspension.

1.2 CONTEXTE ET JUSTIFICATION DE L’ETUDE

Suite a 'accident de Fukushima, Hososhima and Kaneyasu (2015) ont mesuré le débit de dose
gamma ambiant dans la région montagneuse (Nikko) au nord de la plaine du Kanto. Les résultats ont mis
en évidence des niveaux maximum entre 960 et 1480 m au-dessus du niveau de la mer. Des données
météorologiques indiquent que ces altitudes correspondaient au niveau de la couche nuageuse. Cette
région n’a connu des événements pluvieux qu’a partir du 15 mars 2011, 23h00 (heure locale). Dans
’apres-midi du 15 mars, un visibilimétre a enregistré une faible visibilité ce qui laisse a penser que la
contamination radioactive présente a cette altitude proviendrait du dépdt de radionucléides associés aux
aérosols servant de noyaux de condensation aux gouttelettes d’eau des nuages. Ces dépots par le
brouillard ou les nuages sont qualifiés "d'occultes" car les instruments servant a quantifier les cumuls
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d’eau comme les pluviometres ou méme les radars « pluie » ne sont pas assez sensibles pour les identifier
et donc les quantifier.

Actuellement, aucune étude de terrain n’a considéré explicitement les processus de dépdts de
radionucléides par les nuages et les brouillards. Aprés l’accident de Tchernobyl, aucune interaction
directe entre le panache radioactif et la surface du sol n’a été répertoriée pour ce type de situation.
Dans le cas de Fukushima, le Japon est couvert aux deux-tiers par des foréts principalement localisées
dans des régions montagneuses ou l’occurrence de brouillards et de nuages sur les reliefs est importante,
notamment au printemps (Dupuy, 2003). L’évaluation des dépots de radionucléides engendrés par les
gouttelettes de brouillard sur le couvert végétal présente donc un intérét particulier dans le cas du Japon.
Récemment, (Katata, 2014) a incorporé un schéma simple de dépdt par le brouillard dans un modéle de
transport/dispersion en lien avec les rejets accidentels de Fukushima. Il a ainsi pu reproduire, a minima
et de maniére qualitative, le dépot de césium 137 dans les régions montagneuses de U’Est du Japon. Ces
résultats ont mis en évidence le fait que la prise en compte de ce processus de dépdt est essentielle pour
améliorer la qualification des retombées radioactives sur des terrains complexes en présence de nuages
ou de brouillards. Dans d’autres régions du monde notamment en Allemagne, Thalmann, Burkard,
Wrzesinsky, Eugster, and Klemm (2002), en étudiant les flux d’ions en milieu forestier et agricole, ont
observé que dans le cas de canopées forestieres fréquemment exposées au brouillard, les apports de
nutriments par dép6ts humides pouvaient étre doublés par rapport & une zone non-forestiére.

Pour les besoins de refroidissement des réacteurs nucléaires, les Centres Nucléaires de Production
d’Electricité (CNPE) présents sur le territoire national (Fig. 1.1) sont situés a proximité de cours d’eau ou
sur le littoral et donc dans des zones sujettes a la formation de brouillards, principalement durant
’automne et U’hiver. Dans d’autres portions du territoire, les massifs montagneux sont régulierement
impactés par des formations nuageuses. Le sommet du Puy de Déme, par exemple, est dans les nuages
45% du temps en moyenne. Dans plusieurs régions francaises, le nombre de jours avec présence de
brouillard dépasse 50% entre septembre et décembre (Fig.1.1). Ces proportions relativement élevées
justifient l’intérét d’une étude des dépots qui pourraient se produire par temps de brouillard ou de nuage
au contact d’un relief, en lien avec un rejet accidentel provenant d’un CNPE.

Figure 1.1 - Carte de France du nombre de jours de brouillard (meteo-express.com) et implantations des
CNPE.
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Dés les années 80, le cas du dépot humide lié a la présence de brouillard et de nuage a fait ’objet
d’études en lien avec la problématique des pluies acides et le dépérissement des foréts de coniféres
(Barker & Ashenden, 1992; Cape, 1993; Pandis, Seinfeld, & Pilinis, 1990; Schemenauer, 1986). Durant
cette période, de nombreux travaux sur la composition chimique des nuages et des brouillards sont parus
(Aleksic et al., 2009; Barrie & Schemenauer, 1986; Collett Jr et al., 2002; Herckes, Valsaraj, & Collett
Jr; lgawa, Tsutsumi, Mori, & Okochi, 1998; Lange, Matschullat, Zimmermann, Sterzik, & Wienhaus, 2003;
Li et al.; Hikari Shimadera, Kondo, Shrestha, Kaga, & Inoue, 2011). A Uinverse, la présence de
radionucléides a ’état de trace dans les eaux de nuages ont fait l'objet de peu d’études jusqu’a
maintenant (Bourcier et al., 2014; Masson et al., 2015).

Parallelement au développement des études sur la composition chimique des brouillards, différentes
méthodes de collecte et de mesure du dép6t des gouttelettes de brouillard sur les surfaces des végétaux
ont été développées.

Le dépot foliaire est un sujet particulierement important dans le cas des dépots qu’ils soient secs ou
humides du fait des effets directs sur les végétaux mais aussi parce qu’il s’agit de surfaces complexes
(structure 3D, rugosités de surface) qui peut modifier des parametres physiques tels que la vitesse de
dépot. De plus, nombre de ces végétaux peuvent étre consommeés directement par ’homme ou intégrer
la chaine alimentaire ou encore étre utilisés comme combustible ou matériaux de construction et, par
voie de conséquence, ils contribuent a !’exposition des populations, a la suite d’un rejet accidentel
s’accompagnant d’une contamination de ’atmosphére et des écosystémes.

Dans le cadre d’une situation accidentelle comme celle évoquée précédemment, divers radionucléides
sont rejetés dans l’atmospheére : ’iode 131 (*3!), ’iode 132(**2), le césium 137 (*3Cs), le césium 134
(*3*Cs), le tellure 132 (**2Te), des isotopes du strontium, du plutonium, en constituent les principaux et
sont les plus surveillés. Dans le cadre de cette étude, nous cherchons un radionucléide artificiel de longue
période radioactive, donc pouvant étre mesuré en routine dans le cadre de nos expérimentations des
dépots. Bien qu’ayant été rejeté pendant ’accident de Fukushima, I’iode 131 n’est pas un radionucléide
fréquemment étudié dans les milieux terrestres et marins du fait de sa courte demi-vie (t;,,=8,02 jours) ;
de méme pour le tellure 132 (t1»=3,2 jours) et 'iode 132 (t,/»,=140 minutes). Quant au césium 134, il
posséde un temps de demi-vie de 2 ans, et les émissions provenant de Fukushima ne peuvent plus étre
mesurées actuellement, en Europe. Bien que possédant des périodes radioactives « longues », les isotopes
du plutonium et du strontium sont eux en concentrations trop faibles pour étre mesurés dans |’atmosphére
ou dans les hydrométéores, sur des durées de prélevement du méme ordre de grandeur que celles des
épisodes de dépbt.

Le radionucléide le plus pertinent & mesurer dans le cadre de nos études reste le césium 137 car il a
été rejeté en quantité importante a U’époque des tirs atmosphériques d’armes nucléaires
(essentiellement dans les années 50-60, et jusque dans les années 80) et de ’accident de Tchernobyl
(1986). Il possede un temps de demi-vie relativement long (t,,,=30,17 ans), ce qui explique sa présence
actuelle a I’état de traces dans l’environnement et notamment dans ’air (de ’ordre de quelques dixiemes
de pBg.m=d’air en France). La remise en suspension des particules du sol, les feux de biomasse et les
épisodes de poussiéres sahariennes sont les principales sources de *’Cs dans [’air. Ce produit de fission
est considéré comme le radionucléide ayant le plus d’impact radiologique a long terme du fait de sa
demi-vie, de sa biodisponibilité et de sa capacité a s’accumuler dans les tissus de certains organismes.
La source dominante de césium 137 dans l’atmosphére, la biosphéere et les océans sont les retombées
d’origine atmosphérique des tests d’armes nucléaires dans les années 60 (Povinec, 2013). La remise en
suspension de particules provenant d’un sol contaminé représente un des processus expliquant la
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présence de césium 137 dans [’air (Wagenpfeil, Paretzke, Peres, & Tschiersch, 1999). Cela lui confére un
role de traceur des échanges sol-air et aérosol-goutte puisqu’il est également soluble dans l’eau.

1.3 OBJECTIF ET PLAN DE L’ETUDE

L’objectif de cette thése est de répondre a la question suivante : faut-il tenir compte de la présence des
brouillards comme mécanisme additionnel de dépot de radionucléides en cas d’accident nucléaire ? Afin
de répondre a cette question, la quantité d’eau déposée par les gouttelettes de brouillard ainsi que la
concentration en radionucléides de ’eau de brouillard déposée doivent étre déterminées.

Pour cela, une méthode de pesée permettant de mesurer la masse d’eau déposée par les gouttelettes de
brouillard sur différents types de végétaux en conditions in situ a été mise en place, et en paralléle
’analyse de la concentration en radionucléides dans [’eau de brouillard a été réalisée. L’analyse de ’eau
de brouillard a été confiée au Laboratoire de Mesure de la Radioactivité dans ’Environnement (LMRE) de
UIRSN, spécialisé dans la quantification des radionucléides a ’état de traces dans les matrices
environnementales.

Le chapitre 2 dresse un état de l’art portant sur la collecte et I’analyse de |’eau de brouillard ainsi que
sur le dép6t par les nuages et les brouillards du point de vue théorique afin de comprendre les processus
a Uorigine du dépot ainsi que du point de vue expérimental, avec une description des différentes
méthodes de mesure de dép6t « occulte ». Dans le chapitre 3, la description des sites d’expérimentation,
des instruments de mesure et de collecte est réalisée. De plus le cheminement conduisant a la méthode
de pesée de ’eau de brouillard déposée sur différentes surfaces est également détaillé. Le dépot des
gouttelettes de brouillard dépend de deux processus, le dépbt par les forces gravitationnelles et le dépot
par la turbulence (Dollard & Unsworth, 1983). Grace a la méthode de pesée, des résultats de mesure de
masse d’eau déposée par les brouillards ainsi que l’influence des paramétres microphysiques du brouillard
(contenu en eau liquide, taille des gouttelettes et concentration des gouttelettes) sur la quantité d’eau
déposée, sont présentés dans le chapitre 4. Les forces gravitationnelles dépendent en effet du diamétre
des gouttelettes. Le chapitre 5 est quant a lui, dédié a Uinfluence de la turbulence sur le dépot et au
calcul des vitesses de dépdts. Une comparaison des vitesses de dépbt obtenues par méthode de pesée
avec des valeurs de la littérature est proposée afin d’évaluer la validité de la méthode. La quantité d’eau
déposée par les gouttelettes de brouillard étant connue grace aux pesées, le chapitre 6 est consacré aux
résultats de concentration en radionucléides dans ’eau de brouillard qui seront comparés aux
concentrations dans |’eau de pluie dans le but d’estimer la contribution du brouillard au dépot total.

A la fin de ce document, les conclusions générales de cette étude sont exposées ainsi que les perspectives
potentielles notamment au niveau des programmes expérimentaux supplémentaires qu’il serait
souhaitable de conduire, afin d’élargir le champ d’application de nos conclusions.
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2.1 LE BROUILLARD UN NUAGE PAS COMME LES AUTRES

Par définition un nuage est constitué de gouttelettes d’eau ou de cristaux de glace en suspension dans
air. Lorsque ’air humide se refroidit, la pression de la vapeur d’eau dans ’air peut dépasser sa
pression de vapeur saturante, qui dépend de la température et de la pression. La vapeur d’eau va
alors se condenser sur des particules hygroscopiques qui vont croitre et former des gouttelettes de
nuage ou de brouillard. Ces particules d’aérosols constituent des Noyaux de Condensation Nuageux
(ou CCN pour Cloud Condensation Nuclei). Selon les caractéristiques physiques et chimiques des
gouttelettes de nuages, les nuages peuvent représenter une source ou un puit pour les composants
atmosphériques traces. Les réactions chimiques au sein des nuages sont le fruit de processus
complexes controlés par la présence d’oxydants comme ’ozone, les radicaux nitrates, le peroxyde
d’hydrogéne mais aussi le pourcentage de gouttelettes et des autres phases (particules, gaz, glace).
Une des difficultés concernant l’étude des nuages est la grande variabilité de la composition des
nuages. Cela rend difficile la comparaison des formations nuageuses entre elles.

Un brouillard est défini comme une suspension de gouttelettes d’eau dans ’air, qui réduit la visibilité
a une valeur inférieure a 1000 metres. Entre 1000 et 5000 métres de visibilité, on parlera de brume.
Le cas d’un éventuel dépot par la brume ne sera pas étudié dans le cadre de cette these. Le brouillard
peut également étre défini comme un nuage en contact avec la surface du sol. Il existe différents
mécanismes de refroidissement a Uorigine de la formation du brouillard : la convection durant
laquelle Uair réchauffé par le sol monte puis se refroidit par détente ; le soulevement orographique,
lorsque la présence d’un relief oblige ’air en mouvement a s’élever et donc a se refroidir ; le
soulévement frontal : lors d’une perturbation, l’air chaud est soulevé par la masse d’air froid la
précédant ce qui conduit a rejeter U’air chaud en altitude et le refroidissement par la base lorsque
qu’un air doux et humide venant de la mer, par exemple, arrive sur une surface froide.

Le brouillard est un type de nuage qui se forme dans les basses couches de l’atmosphére, ou la
concentration en particules d’aérosols susceptibles de constituer des CCN est la plus élevée. Miles,
Verlinde, and Clothiaux (2000) ont estimé des concentrations en gouttelettes de ’ordre de la centaine
de gouttelettes par cm? ; il s’agit de valeurs assez élevées pour un nuage. Liu, Yang, Niu, and Li (2011)
ont montré que le cycle d’un brouillard était composé de quatre phases : une phase de formation,
puis une phase de développement, suivie d’une phase de maturité et enfin, une phase de dissipation.
Le contenu en eau liquide de Uair (Liquid Water Content ou LWC) et la concentration du nombre de
gouttelettes varient largement d’une phase a ’autre. Le maximum en termes de LWC et de densité
des gouttelettes est atteint durant la phase de maturation.

2.2 DIFFFERENTS TYPES DE BROUILLARDS

Afin d’identifier le type de brouillard observé, il est nécessaire dans un premier temps de le
caractériser. Le classement des brouillards se fait en fonction des conditions et des processus mis en
jeu lors de leur formation. Nous nous basons sur une classification établie d’aprés une étude de 20
ans de données d’épisodes de brouillard dans la région de New-York (Tardif & Rasmussen, 2007). Cing
types de brouillard ont été mis en évidence : précipitants, radiatifs, advectifs, d’affaissement de
stratus et d’évaporation. La distinction des différents types de brouillard est basée sur un algorithme
développé par les auteurs de cette étude (Fig. 2.1).

Dans le cadre de cette these, les études menées sur le brouillard portent principalement sur des
brouillards radiatifs, compte tenu des sites choisis pour les expérimentations. C’est pourquoi, les
conditions de formation d’un tel brouillard sont plus amplement décrites.
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Figure 2.1 - Algorithme permettant la classification des différents types de brouillard, tiré de I’étude de Tardif et Rasmussen
(2007). RAD = brouillard radiatif, ADV = brouillard advectif, PCP = brouillard précipitant, EVP = brouillard d’évaporation et
CBL = affaissement de stratus
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e Formation du brouillard radiatif

Le brouillard radiatif se forme en général la nuit, dans des conditions de ciel clair, de vent faible et
sur des surfaces continentales trés humides. Le refroidissement radiatif de la surface est le processus
clé a Uorigine de la formation de ce type de brouillard (Rangognio, 2009). Apres le coucher du soleil,
la surface se refroidit car elle émet plus de rayonnement infrarouge qu’elle ne recoit d’énergie de
’atmosphere. L’air directement en contact avec le sol, se refroidit jusqu’a atteindre son point de
condensation permettant la formation de gouttelettes de brouillards. Les conditions de vent ont
également un réle important dans la formation et le développement du brouillard. En effet, un vent
trés faible ou nul va favoriser le refroidissement de la surface ce qui entraine une inversion thermique
trés marquée dans les basses couches (proches du sol). Dans cette situation le phénomene de
condensation décrit précédemment ne peut se propager verticalement, seule la formation de rosée
voire d’un brouillard trés fin peuvent étre observées. La rosée se produit lorsque la température
d’une surface est plus faible ou égale a la température de rosée de ’air (température a laquelle la
vapeur d’eau dans l’air va se condenser en gouttelettes liquides) (Beysens, 1995). Dans le cas de la
rosée, les gouttelettes se forment sur la surface refroidie (sol, surface végétale...) et ne nécessitent
pas la présence de noyau de condensation dans l’air. En revanche un brouillard est formé de
gouttelettes en suspension dans [’atmosphére (Agam & Berliner, 2006) issues de la présence de noyau
de condensation. En présence d’un vent faible mais non-nul, la turbulence dans les basses couches
augmente, ce qui diminue le refroidissement du sol et ne favorise pas la condensation de l’eau. En
revanche, une fois que les gouttelettes sont formées, la présence de vent favorise le développement
vertical du brouillard ainsi que son étalement dans le plan horizontal.

Un autre facteur entrant en jeu est la capacité pour le sol a conduire la chaleur, qui dépend de la
nature du sol et de son contenu en eau. Un sol sec se refroidira plus facilement car il a peu de capacité
a conduire la chaleur, ce qui favorisera la formation de brouillard. Un élément qui, quant a lui, inhibe
la formation de brouillard est le dép6t de rosée. Lorsque le dépbt de rosée est important, la masse
d’air au contact direct est asséchée et ne peut atteindre la saturation.
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2.3 INTERACTIONS ENTRE LES AEROSOLS ET LES HYDROMETEORES

2.3.1 Mécanisme de lessivage (sous le nuage)
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Figure 2.2 - Représentation schématique des processus affectant la composition de [’eau de nuage et des pluies (Wallace &
Hobbs, 2006).

Le lessivage désigné sous le terme de « precipitation scavenging » sur la figure 2.2 décrit le
phénoméne par lequel les gaz et les particules sont capturés par des gouttes de pluie lors de leur
chute. On peut aussi employer les termes de rabattement sous le nuage, « below-cloud scavenging »
ou « washout ». Les mécanismes a l’origine de la collecte des particules par les gouttes de pluie sont
de trois types, mécaniques (impaction inertielle, interception et diffusion brownienne), phorétiques
(diffusiophorése et thermophorése) et électrostatiques (ionisation des particules). Une explication
détaillée de ces mécanismes a été réalisée par Depuydt (2013).

Le lessivage par la pluie est un phénomene crucial permettant a ’atmosphére d’étre « lavée » de ces
polluants mais par la méme occasion, d’entrainer le dépot de ces mémes polluants sur la surface
terrestre. En ce qui concerne le dépot de radionucléides par la pluie, il s’agit d’un probléeme majeur
aprés un accident nucléaire et des études ont été menées dans le but d’obtenir des coefficients de
lessivage les plus pertinents possibles pour la modélisation de ces dépbts (Depuydt, 2013; Quérel,
2012).

2.3.2 Mécanisme de lavage (dans le nuage)

Nous allons nous intéresser plus amplement au mécanisme de lavage des aérosols puisqu’il s’agit du
processus a ’origine des dépots « occultes ». Le processus de lavage est aussi désigné sous le terme
de rabattement dans le nuage ou de « in-cloud scavenging » ou encore de « rainout ». Il peut se
décomposer en deux phénoménes : le « nucleation scavenging » qui correspond a la phase de
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formation de la gouttelette nuageuse et ’« impaction scavenging » qui désigne les processus de
capture des aérosols par des gouttelettes déja formées.

A Uorigine de la formation d’une gouttelette nuageuse se trouve une particule d’aérosol. Pour devenir
un noyau de condensation (CCN), celle-ci doit étre activée. La théorie de Kohler permet de décrire
ce mécanisme d’activation.

Lorsque U’humidité relative d’une masse d’air atteint 100%, cela signifie que cette derniére est
saturée en vapeur d’eau par rapport a une surface plane. Or pour la formation d’une gouttelette
d’eau cette humidité relative n’est pas suffisante ; cela s’explique par ’effet de courbure de Kelvin ;
plus 'effet de courbure sera important plus il est difficile pour des molécules d’eau de se maintenir
en phase liquide. La force permettant de maintenir ces molécules d’eau assemblées est appelée
tension de surface. Il faudrait ainsi atteindre des valeurs de sursaturation en vapeur d’eau tres
importantes (>>100%), que nous ne rencontrons pas dans |’atmosphere pour former une gouttelette
d’eau pure, ce qu’on désigne par nucléation homogéne. En réalité, un support de condensation
permet d’abaisser la tension de surface nécessaire a la formation de la gouttelette. Cela correspond
au phénomeéne de nucléation hétérogene en présence d’aérosols. De plus, pour un aérosol soluble, la
loi de Raoult qui stipule que : « la pression totale d’une solution idéale est égale a la somme des
pressions de vapeur saturante de ses constituants pondérés par les fractions molaires de ceux-ci »,
entraine une réduction de la pression de vapeur saturante due a la présence de cette partie soluble.
Ainsi, méme avec une faible sursaturation (de Uordre de 0,1%), a partir d’une valeur d’humidité
relative critique, la gouttelette peut quitter son état d’équilibre et grossir tant que la pression de
vapeur reste supérieure a sa pression en surface. Il s’agit du phénoméne d’activation régit par
[’équation de Kohler (Dupuy, 2003) :

e 2M,,0. v&.e,M,,ps15
S — a — exp w=s,a scv 3wps I;l ) (21)
€sat,w RTap,, Mgp,, (a3 — T'N)

ol S est le taux de saturation (avec S-1 la sursaturation), e, la pression de vapeur, e, ,, la pression
de vapeur a saturation, a le rayon du CCN, ry le rayon de la gouttelette, ¢, la fraction soluble en
volume dans le CCN, v est le nombre d’ions de |’élément soluble, M, et M,, les masses moléculaires
de Ueau et de I’élément soluble, p,, et p, les densités de l’eau et de ’élément soluble, @, un
coefficient qui représente la fagon dont la partie soluble est dissoute (compléete dissolution @, = 1),
R la constante des gaz parfait, T la température absolue et o, , la tension de surface.

Figure 2.3- Sursaturation (en %) a I'équilibre au-dessus d'une gouttelette d'eau pure (trait pointillé) et au-dessus de
gouttelettes de solution contenant des masses d'eau croissantes de matiére soluble (traits plein) en fonction du rayon de la
gouttelette hydratée. 7, étant le rayon de ’aérosol sec (ici du sulfate d’ammonium) (Boucher, 2011).
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Lorsque la pression de vapeur saturante au-dessus de l’aérosol passe par un maximum (Fig. 2.3), cela
correspond a un rayon critique. L’aérosol est activé lorsque son rayon a dépassé ce rayon critique,
qui dépend de la masse et de la taille de ’aérosol sec. Tant que l’aérosol n’a pas atteint ce maximum,
on considére qu’il est hydraté mais non activé. Si ’aérosol est suffisamment gros pour atteindre le
rayon critique a une sursaturation donnée, il peut continuer a grossir, il est activé et devient une
gouttelette nuageuse. La gouttelette peut également continuer a grossir par coalescence et cela
jusqu’a atteindre une taille critique (en fonction de la turbulence et des mouvements verticaux) a
partir de laquelle elle sera sujette principalement a la gravité et donc chutera sous forme de
précipitations. Ainsi, la taille minimale et le rayon critique de ’aérosol, vont dépendre de la valeur
de sursaturation de ’air et de la composition chimique de [’aérosol. En effet, on a vu précédemment
gue plus la particule est soluble, plus la sursaturation nécessaire sera faible ce qui signifie que pour
des grosses particules comportant une part importante d’éléments solubles, ’activation sera
facilitée. En revanche, plus les gouttelettes sont grosses et plus il sera difficile pour elle de retrouver
un état d’équilibre aprés un changement d’humidité relative, le transport de la quantité d’eau se
condensant ou s’évaporant prendra beaucoup plus de temps. C’est pourquoi, les aérosols secs de
tailles moyennes sont activés en premier puis les petites et les plus grosses. La concentration en
aérosols conditionne également la proportion d’aérosols qui sera activée et pourra se transformer en
noyau de condensation. A saturation, plus la concentration en aérosols est faible et plus cette
proportion est grande. L’ensemble des aérosols peut ne pas devenir des CCN, cela va dépendre,
comme on l’a vu, de leur taille mais aussi, de leur composition chimique (solubilité, hygroscopicité,
tension de surface). Les sels inorganiques comme le chlorure de sodium et le sulfate d’ammonium
sont les espéces dominantes de CCN qui se dissolvent rapidement dans |’eau (Rangognio, 2009), mais
la grande majorité des particules d’aérosols est composée d’espéces solubles et insolubles. Le
phénomeéne d’activation des aérosols est donc plus complexe que ne le laisse transparaitre la forme
initiale de la théorie de Kohler puisqu’il est nécessaire de prendre en compte la solubilité et la tension
de surface de composés qui ne se dissolvent pas complétement ce qui peut avoir un impact sur la
pression de la vapeur d’eau a U’équilibre. Le mécanisme d’activation des particules d’aérosols en
gouttelettes nuageuses est un phénomeéne complexe qui a fait 'objet de nombreuses études,
notamment sur la modélisation de cette activation (Cruz & Pandis, 1997; Rangognio, 2009; Sellegri,
2002; Shulman, Jacobson, Carlson, Synovec, & Young, 1996).

2.4 CARACTERISATION MICROPHYSIQUE DU BROUILLARD

Afin d’obtenir une description microphysique des nuages et des brouillards, nous allons
principalement nous intéresser a des parametres tels que la distribution en taille des gouttelettes,
les constituants et les contenus en eau liquide ou LWC (Liquid Water Content) des nuages. L’ensemble
de ces parameétres peut nous renseigner sur le type de nuages observés, les phases de formation du
nuage mais aussi sur la capacité de dép6t sur les plantes.

2.4.1 Contenu en eau liquide ou LWC

Le contenu en eau liquide d’un nuage est la quantité d’eau sous forme liquide par volume (g.m) ou
masse d’air (g.kg™?). Le contenu en eau liquide d’un nuage est typiquement compris entre 0,05 et 3
g.m=3, les diamétres des gouttelettes de nuage variant de 1 a 50 pm avec une majorité de gouttelettes
entre 10 et 20 um (Bourcier, 2009). Le LWC est mesuré dans le cadre de la thése grace a un FM-120
(Fog Monitor 120) commercialisé par Droplet Measurement Technologies (DMT) et & un PVM-100
(Particulate Volume Monitor) développé par Gerber Scientific Instruments Inc dont les
fonctionnements sont détaillés au paragraphe 3.2.1.
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2.4.2 Distribution granulométrique des gouttelettes

La distribution en taille des gouttelettes de nuage ou de brouillard influence les propriétés radiatives
du nuage, le temps de vie du nuage mais également sa capacité a précipiter. De plus elle conditionne
également la quantité de dépdt occulte générée par le nuage/brouillard.

Elle peut étre déterminée de deux manieres différentes ; par mesure in situ en utilisant des
instruments optiques embarqués sur des avions ou au niveau de stations au sol (Spiegel et al., 2012)
et par technique d’inversion a partir de mesures satellitaires (Kokhanovsky & Rozanov, 2012). La
méthode de mesure in situ constitue la meilleure approche pour la mesure des gouttelettes de nuages
(Miles et al., 2000). De nombreux instruments ont été développés pour ce type de mesure. On citera
notamment le « Forward Scattering Spectrometer Probe » (FSSP) pour la mesure des hydrométéores
de diametre compris entre 2 et 50 microns, le « Cloud Droplet Probe » (CDP) pour des mesures dans
la méme gamme de taille que le FSSP, le « Cloud and Aerosol Spectrometer » (CAS) pour des particules
de 0,5 a 50 microns, le « Small Ice Detectors » (SID) pour des particules de 2 a 140 microns et le « Fog
Monitor » 100 et 120 (FM-100, FM120) pour les gouttelettes de 2 a 50 microns. Il s'agit d'une liste non
exhaustive (Fig. 2.4). On peut distinguer au sein de ces instruments deux grands groupes : les
instruments passifs sans systéme de ventilation principalement destinés & un usage en avion et les
instruments actifs car munis d’un ventilateur, utilisés au sol ou sur pyléne. Par la suite, nous ne
détaillons que le fonctionnement du FM120 car il s'agit de l'instrument utilisé au cours de la thése.

Contenu intégré en eau liguide
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Figure 2.4 - Moyens de mesure de l'aérosol et des particules nuageuses (CNRM-GAME).

De maniére générale, méme si on trouve une grande variabilité au sein des nuages et des brouillards,
la taille des gouttelettes dans un brouillard sera plus faible que dans un nuage du fait d’une saturation
plus faible en humidité. Dans un brouillard, les gouttelettes ont un diamétre moyen de 3 & 10 microns
(Liu et al., 2011; Podzimek, 1997). Dans les nuages, le diamétre moyen est plus élevé, de l'ordre de
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la dizaine de microns (Miles et al., 2000). Une étude de Podzimek (1997) sur 160 prélevements de
gouttelettes de brouillard/brume a montré qu’a une humidité relative proche de 100%, la distribution
en taille des gouttelettes de brouillard suit une ou deux lois log-normales. A des humidités relatives
inférieures a 95% et dans une atmosphéere polluée (brume de pollution), la distribution en taille est
bimodale du fait d’une croissance importante des gouttelettes par condensation et coagulation. La
distribution en taille des gouttelettes peut donc également nous donner une indication sur la phase
de développement dans laquelle se trouve le nuage/brouillard.

2.5 CARACTERISATION CHIMIQUE DE L’EAU DE BROUILLARD

La composition de U’eau de brouillard est un sujet essentiel de l’étude des brouillards. En effet, le
processus de lavage des gaz et des aérosols dans l’atmosphére par les brouillards peut étre mis en
évidence par la composition ionique de l’eau de brouillard. Afin de de comprendre les mécanismes
de lavage de l'atmosphere, il est essentiel de connaitre la composition chimique de U’eau de
brouillard. Par ailleurs, la problématique des dépbts de pluies acides a amené la communauté
scientifique a s’intéresser au dépot de brouillards acides en particulier sur les surfaces végétales. En
effet, le temps de contact entre le végétal, notamment les feuilles et les gouttelettes de brouillards
peut-étre beaucoup plus important que durant une pluie. De plus, ’eau de brouillard peut étre
nettement plus concentré en polluants que ’eau de de pluie du fait de la dilution plus importante
des polluants dans les gouttes de pluie par condensation de vapeur d’eau. Enfin, les quantités d’eau
précipitées au cours d’une pluie montrent que la concentration va en diminuant entre les premiéres
gouttes de pluie et celles qui vont tomber aprés plusieurs minutes ou dizaines de minutes. Au bout
d’un certain temps apres le début de I’événement pluvieux, ‘eau de pluie a un effet lavant sur les
surfaces.

La composition chimique de I’eau de nuage et de I’eau de pluie analysée a divers endroits est indiquée
dans le tableau 2-1. Lorsque cela est possible, le rapport des concentrations dans les eaux de pluie
et dans les eaux de brouillards a été calculé. En tres grande majorité, des concentrations nettement
supérieures dans [’eau de brouillard sont observées. Ce rapport de concentration peut atteindre des
valeurs trés importantes. Selon, Weathers et Likens (1997) ’eau de nuage, dans une région au sud du
Chili, est 80 fois plus concentrée en ion NH* que [’eau de pluie. L’étude de la composition chimique
de ’eau de brouillard est utile pour savoir ce qui peut étre déposée par ce dernier mais peut aussi
nous apporter des informations sur la formation ou ’origine du brouillard.

Aikawa, Hiraki, Suzuki, Tamaki, and Kasahara (2007) ont montré que des brouillards avec des fortes
valeurs de LWC donnaient de faibles concentrations en composés chimiques dans les eaux de
brouillard, ce qui montre que des brouillards denses présentent généralement des concentrations plus
faibles dans les eaux de brouillard et donc dans I’eau déposée. De plus, des différences significatives
entre les aérosols secs de ’air ambiant et ’eau de brouillard ont été observées pour les ions
composant les particules fines, en revanche aucune différence significative pour les grosses particules
n’a été mis en évidence (Aikawa, Hiraki, & Tamaki, 2006). Ce qui montre que les grosses particules
sont plus facilement rabattues par les gouttelettes de brouillards. En étudiant les flux d’ion en milieu
forestier et agricole, Thalmann et al. (2002) ont observé que dans le cas de canopées forestieres
fréqguemment exposées au brouillard, les apports atmosphériques de nutriments par dép6t humide
pouvaient étre doublés par rapport a une zone non exposée. Bien que la composition chimique de
[’eau de brouillard soit trés variable d’un site a ’autre, I’ensemble des études sur le sujet s’accordent
sur le fait que la concentration en éléments chimiques est beaucoup plus importante dans les eaux
de brouillards et de nuages que dans les eaux de pluie. L’un des objectifs de la these est donc de
déterminer si la concentration en radionucléides est plus importante dans les eaux de nuages que
dans U’eau de pluie et de comparer 'importance relative des dépdts associés sur des sites exposés
aux brouillards.



Tableau 2-1 : Comparaison des concentrations de différents composés chimiques (micro-équivalent par litre) dans ’eau de brouillard et dans U’eau de pluie.

Japon

H* CI NO3 SO%™ NHf Ca?** | K* Mg?* Na* Lieu Auteurs
Eau de pluie 7,9 15,6 26,9 24,5 36,7 7,63 1,8 1,2 9,9
. Waldstein, Thalmann et
Eau de brouillard 123,2 42,63 646,2 437,7 925,5 53,9 12,1 13,2 46,8 (
Allemagne al., 2002)
R
apporteaude 16 8 24 18 25 7 7 11 5
brouillard/eau de pluie
Eau de pluie - 48,7 23,3 28,7 17 16,4 13,5 2,1 58,8
. 9,5- 32,8- 52,3- 44,0- 25,0- 2,6- 2,5- 7,9- Mont Fuji, | (Watanabe et
Eau de brouillard -
68,7 126,2 109,8 231,4 105,3 10,7 15,3 71,7 Japon al., 2006)
Rapport eau de 2,6-
PP _ ; 0,1-14 |1,454 |1,8-3,8 1,5 0,2-0,8 |1,27,3 | 0,1-1,2
brouillard/eau de pluie 13,6
. Lac Mashu, | (Yamaguchi et
Eau de brouillard 22 72 51 123 156 9,9 7,2 13 61

al., 2015)
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2.6 METHODES DE COLLECTE DE L’EAU DE NUAGE ET DE BROUILLARD

2.6.1 Collecteurs de nuages/brouillards

Afin de réaliser des analyses chimiques (ou radiologiques dans notre cas) de l’eau de brouillard/nuage,
il est nécessaire de la collecter. Pour cela, différentes méthodes ont été développées depuis le début
des années 80. En effet, a cette période la découverte de la problématique des pluies puis des
brouillards acides nécessitait d’effectuer des études sur la composition chimique des nuages au niveau
des régions impactées. Les objectifs des collecteurs étant de pouvoir collecter de maniére efficace
des gouttelettes de nuages de diametre compris entre 1 et 100 microns, de préserver la composition
chimique des gouttelettes de nuages durant toutes les étapes de la collecte et de collecter des
quantités suffisantes de liquide pour les besoins de différentes analyses chimiques. Une présentation
des différents appareils utilisés ainsi que leur méthode de fonctionnement est réalisée. On distinguera
les collecteurs passifs (sans systeme de ventilation) des collecteurs actifs.

2.6.2 Impacteur a jet droit du Desert Research Institute (DRI)

L’impacteur a jet droit (Fig. 2.5) collecte les gouttelettes de nuage en les amenant vers un noyau
central autour duquel elles s’accumulent pour se déposer dans un flacon d’échantillonnage. Ce
mécanisme est analogue a celui de la croissance par diffusion-condensation des noyaux de
condensation activés dans le nuage. La quantité d’eau collectée va dépendre du débit d’air interne
amenant les gouttelettes au noyau central qui elle-méme est affectée par la vitesse du vent. En
théorie, cet instrument est congu pour que la méme quantité d’air entre dans ses trois ouvertures
symétriques. Les cylindres d’impaction sont rotatifs grace a un petit moteur qui transporte [’eau vers
la partie centrale du collecteur. Lorsque les gouttelettes ont atteint le centre du dispositif, elles
coalescent entre elles. L’eau s’accumule et coule le long du noyau pour atteindre le flacon
d’échantillonnage. La masse d’eau collectée, M, est donnée par ’équation 2.2 (DeFelice & Saxena,
1990).

M = EmdN(d)VjettAjethet' (2.2)

Ave E I’efficacité de collecte ; m,; la masse des gouttelettes dont le diametre moyen est d ; N(d) la
concentration moyenne de gouttelettes de diamétre d ; t la période de collecte ; 4;., ’aire de chaque

entrée d’air, et V., la vitesse au niveau de 'entrée d’air.

La quantité d’eau de nuage collectée par le DRI est dépendante de la vitesse de rotation des cylindres
d’impaction, de la vitesse du jet d’air au niveau des trois ouvertures, de la vitesse du vent et de la
taille ainsi que de la concentration des gouttelettes dans le nuage.
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Figure 2.5 - Schéma en coupe de l’impacteur a jet droit du Desert Research Institute. (DeFelice et Saxena, 1990).

2.6.3 Collecteurs a fils Teflon

2.6.3.1 Collecteur a fils fixes de [’Atmospheric Science Research Center (ASRC)

Il s’agit du collecteur a fils tournants du California Institute of Technology (Caltech) et du collecteur
a fils fixes de I’Atmospheric Science Research Center (ASRC). Les deux dispositifs fonctionnent sur le
principe de collision-coalescence similaire au processus de formation des précipitations. Les gouttes
de nuages s’impactent sur les fils des collecteurs, glissent le long de ces derniers et tombent dans le
réservoir.

Contrairement a ’impacteur a jet droit, la quantité d’eau collectée par le collecteur a fils fixes de
’ASRC n’est pas bien corrélée a la vitesse du vent. En effet, pour cet appareil Uefficacité d’impaction
des gouttelettes augmente avec le temps d’exposition au nuage. Pour comprendre cela il faut
s’intéresser a |’équation d’efficacité de collecte (E) 2.3 suivante (DeFelice & Saxena, 1990) :

- \a)

T (14 P2’ (2.3)

ol P =a,/a,, avec a, le rayon des fils d’impaction ; Y, le paramétre d’impact qui est compris entre
~0,045 mm et ~0,11 mm pour une gouttelette de 1,5 um et un rayon de fils d’impaction compris entre
0,4 mm et 1,0 mm ; P le pourcentage de gouttelettes de diamétre a, sur le fil d’impaction.

Avec le temps au fur et a mesure que les gouttelettes s’impactent sur le fil, le diamétre du fil
augmente donc P diminue ce qui fait augmenter ’efficacité de collecte E. Selon DeFelice and Saxena
(1990) la quantité d’eau collectée par ’ASRC ne dépend pas du vent, pour des vitesses de vent
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comprises entre 2,6 et 12,0 m.s. Cependant cela semble dépendre de la taille des gouttelettes de
nuages, du diametre des fils, et, indirectement de la vitesse du vent lorsque le processus de
« précipitation » n’a pas commencé, en début de collecte. Ces auteurs en concluent également que
les collecteurs a fils Téflon sont les plus représentatifs de [’eau collectée par les foréts de coniféres
dus a leurs longs et fins fils d’impaction semblables a des aiguilles.
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Figure 2.6 - Schémas du collecteur a fils fixes de I’Atmospheric Science Research Center (ASRC) et du collecteur a fils
tournants du California Institute of Technology (Caltech).

2.6.3.2 Collecteur du Caltech

Les collecteurs du Caltech ou CASCC (Caltech Active Strand Cloudwater Collector) contrairement au
collecteur de ’ASRC disposent d’un ventilateur pour aspirer l’air contenant les gouttelettes de nuages
ou de brouillards et forcer leur impaction sur des fils. llIs ont initialement été développés par Daube,
Flagan, and Hoffmann (1987). Ils ont par la suite été modifiés pour collecter de l’eau de
nuage/brouillard en fonction de deux classes de taille de gouttelettes. Le CASCC2, lui, est une version
plus compacte que la version originale et permet de collecter ’eau sans distinction de taille de
gouttelettes. Les gouttelettes vont s’impacter sur six rangées de fils de Teflon de 508 pm de diamétre.
Le diametre de coupure (diamétre pour lequel U'efficacité de collecte est de 50%) est de 3,5 pm
(Demoz, Collett Jr, & Daube Jr, 1996).

Le « Caltech Heated Rod Cloudwater Collector » (CHRRC) quant a lui n’est autre qu’un CASCC2 qui
comprend des surfaces chauffées afin de permettre la collecte des gouttelettes de nuages surfondues.
Un filament de nichrome par lequel on fait passer un courant chauffe les fils d’impaction ce qui
permet de collecter le givre qui s’accumule au niveau de ces fils. Par la méme occasion, cela permet
d’éviter de trop grandes variations de ’efficacité de collecte influencée par le diamétre des fils qui
grossissent rapidement par accumulation de givre. L’utilisation de la fonction chauffante du
collecteur est généralement courte, de l'ordre de quelques secondes, basée sur une observation
visuelle du temps nécessaire pour faire fondre ’eau échantillonnée. Le diamétre de coupure
théorique est de 9 pm.
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Pour un diamétre de fil donné, ’efficacité de collecte du fil d’impaction varie en fonction de la taille
des gouttelettes. En effet l'efficacité de collecte peut s’exprimer en fonction du nombre de Stokes
(St) définie par I’équation 2.4.

_ pUcos 6d,
St = —ond (2.4)

avec p la densité volumique de la gouttelette, U la vitesse de ’air, 8 l’angle d’inclinaison de la rangée
de fil par rapport a la vertical, d, le diametre de la gouttelette, u la viscosité de Uair, et d. le
diamétre du fil. L’équation de Davidson and Friedlander (1978) utilisée pour le dépot d’aérosols secs
peut étre utilisée pour calculer !’efficacité de collecte des fils (n;) :

St3
s = 3 1 0 783512 + 2 7965F — 0 207 (2.5)
L’efficacité de collecte (n) de ’ensemble de la rangée de fils est obtenue via I’équation 2.6.
n=1-1-nsfr)", (2.6)

ou fr est la fraction de couverture par rangée (la surface transversale de la rangée de fil divisée par
la section du collecteur), et r le nombre de rangées de fils.
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Tableau 2-2 : Caractéristiques techniques du CASCC2, CHHRCC et du CASCC (Demoz et al., 1996).

Paramétres CASCC CASCC2 CHRCC
Diametre du cylindre (mm) 0,508 0,508 3,2
Nombre de rangées de fils 6 6 6
Espace entre les fils (mm) 1,8 1,8 7
Débit d’air (m3.h?) 1470 348 348
Diamétre de coupure (um) 3,5 3,5 9
Vitesse au niveau des fils (m.s™) 8,5 8,6 8,6

A partir des caractéristiques techniques du tableau 2-2, il est possible de calculer les efficacités de
collecte pour les différents collecteurs en fonction du diamétre des gouttelettes de brouillard (Fig.

2.7).
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Figure 2.7 - Courbes d’efficacité pour les collecteurs CASCC, CHRCC et CASCC2 (Demoz et al., 1996).
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La majorité des gouttelettes de brouillards ont une taille comprise entre 10 et 30 um de diamétre.
Pour cette gamme de taille le collecteur CASCC2 présente une efficacité supérieure a 80%. Méme
pour les plus petites gouttelettes (de ’ordre du micron), il posséde une efficacité supérieure aux
deux autres collecteurs. Ainsi, pour une analyse nécessitant une quantité maximale d’eau récoltée
indifféremment de la taille des gouttelettes, le CASCC2 semble étre le collecteur le plus efficace.
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2.7 DEPOT DES GOUTTELETTES NUAGE ET DE BROUILLARD

Le dépo6t humide se décompose en deux processus présentés sur la figure 2.2. Il s’agit des processus
de lavage et de lessivage que nous détaillons.

Une étude de Dollard, Unsworth, and Harve (1983) a montré que les dépbts « occultes » de polluants
sur les végétaux étaient conséquents et sous-estimés voire négligés. Dans les régions ou la présence
de nuages bas est fréquente (régions montagneuses ou cotieres), les auteurs estiment que la prise en
compte des dépdts occultes peut entrainer une augmentation de 20% des quantités annuelles de
composés chimiques ayant pour origine le dépot humide. A titre d’exemple, |’eau de nuage contribue
entre 50 et 80% au dépot total de soufre et d’azote au niveau des sites d’altitude et des sites cotiers
aux Etats-Unis (Weathers & Likens, 1997).

2.7.1 Vitesse de dépot des gouttelettes

La vitesse de dép6t des gouttelettes de nuages/brouillards est bien plus grande que celle des dépdts
secs d’aérosols dans le mode d’accumulation et d’Aitken. En effet le dépot par brouillard/nuage se
fait principalement par des mécanismes d’impaction, d’interception et de sédimentation alors que
dans le mode d’accumulation et d’Aitken les aérosols se déposent par diffusion Brownienne.

La vitesse de dépot (Vy) est définie comme le flux de dépdt (F) exprimé en g.m=2.s2, divisé par la
concentration atmosphérique de l’élément considéré (C) exprimée en g.m=3a une altitude définie (Eq.
2.7).

V,=-F/C 2.7)

La vitesse dépdt des gouttelettes est donc directement déduite du flux de dépét vertical (F). Le flux
vertical des gouttelettes est gouverné par deux processus de transport primaire. Le phénomeéne
principal est celui de la diffusion turbulente des petites gouttes en suspension dans ’atmosphére qui
peuvent ainsi s’impacter sur les éléments présents. L’autre phénoméne est celui lié aux forces
gravitationnelles qui deviennent d’autant plus importantes que la taille des gouttelettes augmente.
L’importance relative des deux processus dans le mécanisme de dépot des gouttelettes dépend
largement de la distribution en tailles des gouttelettes mais aussi de la turbulence de la couche d’air.
D’ailleurs la gamme de vitesse des dépots d’eau de brouillard est assez large, et comprise entre 1 et
100 cm.s! (Katata, 2014). On notera cependant qu’a des vitesses de vent tres faibles (< 0,5 m.s?),
les vitesses de dépdt du brouillard sont similaires aux vitesses de dépot sec.

En plus de la taille des gouttelettes, de la turbulence de la couche d’air, le support sur lequel se
déposent les gouttelettes peut aussi influencer la vitesse de dép6t. De maniére générale, les vitesses
de dépot sont plus élevées en milieu forestier qu’en rase campagne, la surface des feuilles des arbres
étant beaucoup plus importante que la surface du sol. Au sein d’une canopée forestiére, Katata et
al. (2008) ont montré, en comparant les vitesses de dépot de l’eau de brouillard sur deux types de
feuilles (feuilles larges et aiguilles) que lorsque la surface de la feuille est petite, elle peut capter
une quantité d’eau plus importante que la feuille « aiguille » et cela pour des foréts dont les
parametres (indice foliaire total et hauteur de la canopée) sont similaires. Cette différence au niveau
des dépdts sur les végétaux est traitée plus amplement dans le chapitre 5.

2.7.2 Coefficient de lavage

Le coefficient de lavage permet dans le cas du dépdt humide de radionucléides de déterminer
’activité déposée au sol par unité de surface grace a |’équation 2.8.
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3
w,, = [AH.XdZ, (2.8)

avec w,, ’activité au sol (Bq.m?2), £ la hauteur du nuage (m), 4, le coefficient de lavage (s!), X
[’activité contenue dans ’air (Bq.s.m).

La plupart des études portant sur la détermination du coefficient de lavage au niveau du sol incluent
seulement un paramétre lié au dépbt par la pluie. Dans ces conditions, le dépdt di au lessivage et
celui lié au lavage sont confondus puisque les mesures d’intensité et de cumul de pluie se font au
niveau du sol. Il s’agira alors d’un coefficient global. Si ’on se place dans le cas ou les mesures vont
se faire a une distance éloignée de |’émission, en considérant que la concentration atmosphérique du
composé est homogene sur toute la hauteur de la colonne d’air étudiée, le coefficient de lavage peut
étre défini par I’équation 2.9 (Fournier-Bidoz, 1991) :

Ay === (2.9)

ol ¢, est la densité du flux de dépot au sol dd a la pluie.

En 1997, Gibbs et al. ont déterminé des coefficients de lavage pour le brouillard a partir de coefficient
de lavage pour la pluie. Le coefficient de lavage est défini comme variant avec l'intensité de la pluie
() exprimée en mm.h1. Il suppose une intensité de précipitation pour le brouillard tel que 1 mm.h!
est équivalent a 10 mm.h! de pluie. Pour déterminer des coefficients de lavage (4) des aérosols, ils
utilisent ’équation 2.10 :

A=1,2.10741°5, (2.10)

avec I Uintensité de précipitation de la pluie (mm.h).

Dans le cas du brouillard ou du nuage on va considérer que le phénoméne de rabattement ne peut se
faire que par lavage.
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2.8 DEPOT SUR LES VEGETAUX

Le sujet du dépot par les brouillards a fait ’objet de nombreuses recherches, notamment du fait de
la problématique des brouillards acides et de leurs effets délétéeres sur les foréts (Barker & Ashenden,
1992; Dollard et al., 1983; Igawa, Matsumura, & Okochi, 2002; Kobayashi, Nakagawa, Tamaki, Hiraki,
& Aikawa, 2001; Hikari Shimadera et al., 2011; Thalmann et al., 2002; Yamaguchi et al., 2015). En
effet, les massifs forestiers en montagne sont particulierement exposés au brouillard et aux nuages.
C’est a ce niveaux la que les composés chimiques et les radionucléides contenus dans |’eau de nuage
peuvent étre transférés vers |’écosystéme végétal. Eller, Lima, and Oliveira (2013) ont montré que
’eau de brouillard était absorbée directement par les cuticules des feuilles, et peut contribuer
jusqu’a 42% au contenu total en eau de la feuille.

La majorité des études sur le dépdt occulte au niveau de végétaux citées précédemment se sont
concentrées sur une espéce en particulier ou alors sur un ensemble forestier, sans distinction au
niveau du type de plantes.

2.8.1 Caractérisation des végétaux : définition de [’index foliaire

Afin de décrire les surfaces foliaires des plantes et de suivre |’évolution d’un couvert végétal par
exemple, l'indice foliaire de la plante (LAl en anglais pour Leaf Area Index) est calculé. Le LAl est
une variable sans dimension et a été défini comme la surface totale sur une face, du tissu
photosynthétique par unité de surface de sol. Pour les feuilles larges et plates, la définition est
relativement simple car les deux cotés de la feuille ont la méme surface. En revanche, pour des
structures foliaires plus complexes avec des feuilles non plates, qui s’enroulent sur elles-mémes, qui
se tordent, ou pour des feuilles de type aiguille, la surface d’une seule face est difficile a définir. Il
faut ainsi prendre en compte un angle de projection pour la surface, le LAl a donc été défini comme
la surface foliaire projetée maximale par unité de surface au sol. Cependant d’autres définitions
existent selon les techniques de mesures utilisées.

Le LAI d’un couvert végétal va donc dépendre du type d’espéces, du stade de développement et de
la saisonnalité des plantes. De plus le LAl est fortement dépendant des conditions de mesure. Tout
cela entraine une tres forte variabilité des valeurs de LAl mesurées (Jonckheere et al., 2004).
Cependant de maniére générale les valeurs les plus importantes sont celles obtenues pour des foréts
de coniféres.

2.8.2 Méthodes de determination du LAl

Il existe deux méthodes principales pour estimer le LAI, une méthode directe et une méthode
indirecte (Jonckheere et al., 2004). Dans le premier cas, il s’agit de faire une mesure directe de
’index foliaire et dans le second de le déterminer & partir de calculs en se basant sur des paramétres
plus facilement mesurables.

2.8.2.1 Méthodes directes

La méthode directe n’est pas la plus adaptée a des grandes étendues végétalisées. Cette méthode
permet de calculer le LAl via une technique planimétrique ou gravimétrique. L’approche
planimétrique repose sur la corrélation qui existe entre la surface d’une feuille et le nombre d’unité
de surface couverte par cette feuille dans un plan horizontal. Un planimétre est ainsi utilisé pour
mesurer une feuillé fixée horizontalement sur une surface plane ; sa surface peut étre ensuite déduite
a partir du périmeétre de la feuille a plat. La méthode gravimétrique est basée sur la relation entre la
masse séche des feuilles et la surface des feuilles. La masse foliaire par unité de surface ou le LMA
(« Leaf Mass per Area ») est déterminée a partir d’un échantillon de feuilles que ’on séche au four
entre 75 et 105 degrés Celsius jusqu’a obtenir une masse constante. La surface des feuilles encore
« vertes » est déterminée au préalable par planimétrie. Il faut néanmoins faire attention aux larges
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variations spatiales et temporelles de LMA. Il a été montré que le LMA varie en fonction de l’age de
la plante, de son exposition a la lumiére et de la hauteur de la canopée (Niinemets & Kull, 1994).

2.8.2.2 Méthodes indirectes

Les méthodes indirectes sont souvent plus rapides, automatisées et permettent donc d’étudier des
échantillons beaucoup plus grands. Les méthodes indirectes sont divisées en deux catégories : les
mesures de LAl indirectes avec contact et les mesures indirectes sans contact. Il s’agit d’une
détermination au sol qui ne nécessite qu’une mesure.

On citera comme méthode avec contact celle du « pic quadrat incliné » développée par Wilson (1963)
qui consiste a percer la canopée avec une longue et fine aiguille et de compter le nombre de contacts
du « point quadrat » avec les éléments « verts » de la canopée. La détermination du LAl par cette
technique est possible en utilisant une équation basée sur un modele de radiation-pénétration. Une
autre méthode avec contact est la méthode allométrique qui repose sur les relations entre la surface
foliaire et une caractéristique de n’importe quel élément de la plante qui rend compte de la biomasse
foliaire verte, par exemple le diamétre des bourgeons, la taille de ’arbre, la taille a la base du tronc...

Les méthodes sans contact nécessitent des instruments de mesure optique dont le principe est basé
notamment sur la loi de Beer-Lambert selon laquelle la radiation totale interceptée par la canopée
dépend de Uirradiation incidente, de la structure et des propriétés optiques de la canopée.

2.9 MESURE DU DEPOT PAR LES NUAGES/BROUILLARDS

Plusieurs modeles ont été développés pour déterminer la quantité d’eau déposée par les brouillards
sur les foréts : on citera le modéle a une dimension développé par Lovett (1984), celui mis au point
par Katata et al. (2008) qui ont modifié un modeéle de surface appelé SOLVEG permettant une
meilleure correspondance entre le modéle et les données expérimentales, ainsi que le modéle a deux
dimensions de H. Shimadera, Kondo, Kaga, Shrestha, and Inoue (2010).

Dans le domaine expérimental plusieurs techniques ont été utilisées, la méthode de mesure par «
ruissellement » ou « throughfall measurement » (Kobayashi et al., 2001) ; la méthode par « eddy
covariance » (Klemm & Wrzesinsky, 2007) et la méthode de mesure de masse (Trautner & Eiden,
1988).

2.9.1 Méthode de mesure par ruissellement

Dans le cadre d’une étude sur le dépot d’eau de nuage au niveau des foréts du mont Rokko a Kobé au
Japon, Kobayashi et al. (2001) ont pu estimer, grace a la technique de mesure par ruissellement la
quantité d’eau déposée par les nuages sur la canopée durant un an. A partir du bilan de masse de
l’eau d’une canopée forestiere, le dépot d’eau de nuage (W,) peut étre calculée via I’équation (5.6).

W, = W, + W, + W, = W, (5.11)

avec respectivement W, W, W; et W, Ueau provenant du ruissellement, du flux de vapeur,
Uinterception par la canopée et les précipitations.

Dans le cas de cette forét de Cryptomeria Japonica (cédre rouge) au Mont Rokko, il a été supposé
que W, la quantité d’eau provenant du flux de vapeur pouvait étre égale a :
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W, = 0,042. W, (5.12)

d’ou W, = 1,042.W, — W, (5.13)

ce qui permet de calculer la quantité d’eau déposée par les nuages a partir de la quantité totale
d’eau récoltée par ruissellement et la quantité d’eau provenant des précipitations.

Afin de valider la méthode, les auteurs ont montré qu’il existait une corrélation entre la quantité
d’eau déposée évaluée par mesure du ruissellement et la quantité d’eau récoltée par des collecteurs
actifs d’eau de nuage.

2.9.2 Méthode par « eddy covariance »

La méthode eddy-covariance est une technique micrométéorologique employée pour la
mesure des flux dans la couche de surface. Elle a été en premier lieu utilisée pour déterminer les
transferts de chaleur et de quantité de mouvement pour ensuite, étre appliquée a la mesure des flux
de gaz. On va considérer qu’une variable atmosphérique ou scalaire peut étre décomposée en une
valeur moyenne et une fluctuation turbulente. Les processus de dépdt ainsi que les processus
d’échange biosphére-atmospheére sont soumis au transport turbulent (Damay, 2010). Les mouvements
turbulents sont généralement liés a des forgages en surface comme le réchauffement radiatif du sol,
le frottement de ’air sur la surface du sol, les gradients de vents. C’est pourquoi, ces mouvements
sont représentés par l'intermédiaire de leur spectre d’énergie turbulente.

Des le début des années 90, la technique a été utilisée comme une méthode directe permettant de
mesurer des flux d’eau déposés par les brouillards et donc d’en déduire le dépot d’ions au niveau des
écosystemes (Beswick, Hargreaves, Gallagher, Choularton, & Fowler, 1991; Vong & Kowalski, 1995).

La méthode consiste a calculer la covariance entre les fluctuations de la composante verticale de la
vitesse du vent (w') et les fluctuations du contenu en eau liquide dans ’air LWC (L") pour en déduire
le flux vertical turbulent d’eau (F;) (Eq. 5.14).

Fr=wl, (5.14)

Le flux total d’eau déposée (F) (Eg. 10) est égal a la somme du flux vertical turbulent (F;) et du flux
gravitationnel (F;).

F:FT+FG1 (5.15)

Pour que la covariance mesurée w'L’ ait un sens physique, la vitesse verticale du vent et le LWC
doivent étre mesurés sur un intervalle de temps plus petit que l’échelle des mouvements turbulents
étudiés. Cela est déterminé par la dimension des instruments de mesure, la stabilité de la couche
d’air, la vitesse du vent et la nature de la couche d’air (densité).

La turbulence atmosphérique va étre évaluée grace a un anémometre ultrasonique avec une haute
résolution temporelle, généralement une acquisition a 10 Hz. Compte tenu du théoréme de Shannon,
l’échantillonnage réalisé a 10 Hz permet de rendre compte au mieux des phénomenes turbulents dont
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la fréquence n’est pas supérieure a 5 Hz (phénomeéne d’aliasing). L’instrument calcule la vitesse du
vent grace a trois paires de capteurs en mesurant le temps que met le signal ultrasonique pour
atteindre le capteur de direction opposée a celui générant le signal. Le Fog-Monitor FM-120 va quant
a lui mesurer le LWC. Le traitement des données obtenues comprend des tests de qualité permettant
de s’assurer que les conditions d’application de la méthode sont bien respectées. Il faut que les
fonctions traitées soient stationnaires, sans dérive lente et non linéaires sur la période
d’échantillonnage. Les mesures doivent par ailleurs, étre faites sur une zone homogéne et dégagée
dans le plan horizontal. Les flux verticaux de la couche limite de surface ne doivent pas varier de plus
de 20% en fonction de la hauteur. Cette technique permet de mesurer de facon directe le flux d’eau
déposée par les nuages/brouillards mais elle nécessite des appareils de mesure a haute fréquence
idéalement a au moins 10 Hz pour rendre compte des échelles de turbulence de I’atmosphére par
temps de brouillard (généralement peu turbulent d’un point de vue qualitatif), et la vérification des
conditions d’application trés précises en lien avec ’homogénéité de la couche d’air et la stationnarité
du LWC ou a défaut des hypotheses fortes sur le respect de ces conditions ; ainsi qu’un traitement du
signal élaboré.

2.9.3 Méthode de mesure de masse

Une autre méthode permet de mesurer la masse d’eau déposée par les brouillards directement sur
les végétaux. Trautner and Eiden (1988) ont mis au point un systéme visant a mesurer le dépot d’eau
durant un épisode de brouillard sur des petits épicéas, par pesée.

Signal

DfA-Cozweqet

Signal—"

Figure 2.8 : systeme de mesure du dép6t par le brouillard sur des épicéas de petite taille

L’ensemble de Uinstallation est représenté sur la figure 2.8, cette derniére se compose d’une balance
disposant d’une résolution d’un gramme sur laquelle un épicéa en pot est placé. Les variations de
masse mesurées par la balance sont enregistrées sous la forme d’un signal (Trautner & Eiden, 1988).

Les résultats obtenus sont représentés sur la figure 2.9, on observe que pour les 3 événements les
courbes sont similaires avec trois phases distinctes. Durant la premiére phase, Trautner and Eiden
(1988) assistent & une augmentation nette de la masse aprés la formation du brouillard, due selon
eux a la formation de rosée. Une deuxiéme phase se caractérisant par un pic de la masse d’eau
mesurée, coincide avec une diminution de ’humidité relative due a un asséchement relatif de la
masse d’air par dépot (terme puits) et une augmentation de la température. Enfin une troisiéme
phase se distingue par une diminution de la masse d’eau sur l’épicéa due a la coalescence des
gouttelettes qui ruissellent de Uarbre. Cette phase correspond également a la dissipation du
brouillard qui entraine une évaporation de ’eau déposée. Pour chaque épisode de brouillard, les
valeurs sont comprises entre 41,9 et 60,5 ml.m de surface d’aiguilles d’épicéa.
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Figure 2.9 : Dépodt de rosée et d'eau de brouillard sur I'épicéa durant 3 événements de brouillards radiatifs (Trautner & Eiden,
1988)

2.10 BILAN DE L’ETUDE BIBLIOGRAPHIQUE

Nous avons vu que les brouillards et les nuages pouvaient représenter une source non négligeable des
dépots humides, d’ions, de polluants ou de nutriments, plus importante que dans la pluie. Jusqu’a
maintenant cependant, peu d’études ont porté sur la concentration en radionucléides dans les nuages
et le brouillard. Lors d’une situation d’accident nucléaire comme celui de la centrale de Fukushima
Dai-Ichi, certaines régions fréquemment exposées aux brouillards peuvent étre particulierement
touchées par ces dépots occultes de radionucléides, en particulier si [’accident a lieu a ’automne ou
durant Uhiver. Il est donc important de savoir dans quelle mesure ils peuvent participer a la
contamination de ces zones.

Dans le cas des dépots occultes, les études réalisées portent souvent sur les canopées forestiéres car
les végétaux peuvent facilement capter les gouttelettes d’eau déposée et donc les composés présents
dans ’eau. C’est pourquoi nous nous intéressons aux dépots sur les végétaux.

Ce type de dépdt dépendant fortement des conditions météorologiques (vitesse et direction de vent,
humidité dans ’air, type de nuage et de brouillard) ainsi que du type de surface sur laquelle il est
réalisé (prairie, champs, forét...), il est nécessaire d’effectuer des travaux permettant de quantifier
ce dépot dans diverses conditions et pour un grand nombre d’épisodes de brouillards et de nuages.
La particularité de notre étude réside dans ’utilisation d’une combinaison de techniques (mesure de
masse, et collecte d’eau de nuage/brouillard) pour quantifier le dép6t par les gouttelettes.
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La mise au point d’'une méthode de mesure in situ de la masse d’eau déposée par les
gouttelettes de brouillard est un des challenges méthodologiques de cette étude. Le choix des sites
de mesure constitue également un élément important en termes de représentativité et de
généralisation des résultats obtenus a d’autres situations. La thése ayant débuté en octobre 2014, le
choix du site d’Houdelaincourt et une partie de Uinstallation du matériel ont été effectués au
préalable par |’équipe atmosphérique du LEREN de U’IRSN et I’équipe MNCPA du CNRM afin de pouvoir
acquérir les premiéres mesures dés le démarrage de |’étude.

3.1 CHOIX DES SITES

Le choix des sites de mesure a été soumis a plusieurs conditions. La condition sine qua non
étant la présence fréquente de brouillard ou de nuage bas. D’un point de vue logistique, la nécessité
d’une source d’alimentation électrique a proximité, de méme que le fait que le site soit sécurisé ont
été des prérequis. Durant la these, trois sites de mesures ont été instrumentés : le site d’observation
atmosphérigue du Puy de Déme, la plateforme du SIRTA & Palaiseau et la station atmosphérique de
’ANDRA a Houdelaincourt.

3.1.1 Site d’observation du Puy de Déme (OPGC/LaMP)

La station d’observation choisie pour l’étude du dépot par les gouttelettes de nuages est située au
sommet du Puy de Dome (Massif Central) a 1465 m d’altitude, au niveau d’un chalet d’observation
appartenant l’Observatoire de Physique du Globe de Clermont-Ferrand (Université/ CNRS/LaMP ; Fig.
3.1 (a)). La ville de Clermont-Ferrand et sa banlieue sont situées a 16 km a Uest du site, a environ
400 m d’altitude. La présence du chalet constitue un des avantages du site car cela permet de résider
sur le lieu des expérimentations. Cette plateforme de recherche est choisie car des épisodes nuageux
fréquents sont observés (~45% du temps), causés par soulévement frontal ou orographique. Les sites
d’altitudes comme le sommet du Puy de D6me étant influencé par les transports a grande échelle,
cela apporte des informations sur la variabilité physico-chimique des masses d’air a ’échelle
régionale. Cette station, labélisée en 2015 comme station d’observation globale de ’atmosphére
(GAW, Global Atmospheric Watch) par ’Organisation Mondiale de la Météorologie est lourdement
instrumentée pour |’étude des propriétés physico-chimiques des aérosols et des cristaux de glace. Des
études sur les concentrations de composés connus comme des traceurs anthropogéniques tels que le
noir de carbone ou le monoxyde d’azote ont montré que la zone urbaine de Clermont-Ferrand n’a que
peu d’influence sur les mesures faites au Puy de Dome (Deguillaume et al., 2014) en particulier a
’automne et durant U’hiver. En terme de radioactivité, Masson et al. (2015) ont démontré que la
concentration des activités de césium 134 et 137 au sommet du Puy de D6me étaient 40 fois plus
importantes dans l’eau de nuage aprés ’accident de Fukushima que durant la période précédant
’accident.

3.1.2 Site d’observation du Sirta

La plateforme du Sirta est située sur le campus de ’Ecole Polytechnique a Palaiseau en région
parisienne. Le site est positionné sur un plateau & environ 160 m au-dessus du niveau de la mer.
L’environnement du site est considéré comme semi-urbain et comprend des espaces agricoles, des
massifs boisés ainsi que des batiments et des zones industrielles (Rangognio, 2009). En mars 2015
donc a la fin de la saison brouillard, il a été décidé de nous installer sur le site du Sirta (Fig. 3.1(b))
pour deux semaines. Malheureusement durant cette période aucun épisode de brouillard ne s’est
manifesté.
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3.1.3 Station atmosphérique d’Houdelaincourt (OPE-ANDRA)

Il s’agit d’une station atmosphérique dédiée au suivi climatique, au suivi de la qualité de U’air et aux
prélevements d’air et de particules mise en place par ’Observatoire Pérenne de ’Environnement
(OPE) de I’Agence Nationale pour la gestion des Déchets RadioActifs (ANDRA). La station est située
sur la commune d’Houdelaincourt dans le département de la Meuse sur un terrain de 2 hectares,
entourée de champs, a 1,5 km des habitations et routes les plus proches et a 395 m d’altitude. La
particularité de cette région est ’occurrence assez fréquente des brouillards. D’octobre 2014 a
février 2015, nous avons recensé 22 périodes de plus de 2 heures pour lesquels la visibilité était
inférieure a 1000 m.

L’objectif initial de la these étant d’étudier le dépot de gouttelettes de différents types de brouillards
et de nuages, il semblait judicieux d’instrumenter plusieurs sites afin de varier le type
d’environnement. Cependant, les expériences ayant mené au développement du protocole
expérimental nous ont conduits a nous concentrer sur un site en particulier : celui d’Houdelaincourt

(Fig. 3.1(c)).
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Figure 3.1 - Site expérimental de ’OPGC au Puy de Dome (a), du Sirta a Palaiseau (b) et de ’OPE a Houdelaincourt (c).
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3.2 INSTRUMENTATION DU SITE D’HOUDELAINCOURT

L’objectif d’un point de vue expérimental, est de mettre en place un systeme de pesée suffisamment
sensible pour permettre la mesure du dép6t des gouttelettes de brouillard sur les végétaux,
présentant également des caractéristiques en termes de robustesse vis-a-vis des intempéries
(humidité et froid) et de simplicité de mise en ceuvre. Cette simplicité doit également se retrouver
au niveau de la méthodologie de pesée des échantillons exposés aux brouillards. Parallelement a cela,
la mesure de ’activité de ’eau de brouillard collectée grace a des collecteurs de brouillard est
réalisée dans le but de déterminer la quantité de radionucléides susceptibles de se déposer via les
brouillards. La caractérisation des brouillards est obtenue a ’aide d’instruments de mesures optiques.

3.2.1 Instruments de mesures optiques

3.2.1.1 Visibilimétre

Un visibilimétre (Sentry Visibility Sensor, Envirotech Sensors Inc.) est utilisé pour mesurer la visibilité
(Fig. 3.2). Il s’agit précisément d’un diffusomeétre. Le visibiliméetre est composé d’un support vertical
et de deux bras, supportant les deux blocs : émetteur et récepteur d’un signal lumineux. Les bras
plongent Iégérement vers le bas afin de protéger les optiques des salissures. La détermination de la
visibilité repose sur le fait que la diffusion du signal est proportionnelle a la densité de particules en
suspension et la visibilité est inversement proportionnelle a Uintensité du signal diffusé recu. La
mesure de la diffusion du flux lumineux, permet de calculer le coefficient d’extinction (8). La
visibilité horizontale Vis (m) est reliée au coefficient d’extinction f(m™?) par la relation 3.1 :
In(0,05)

s = -0 3.1)

Lorsque la visibilité devient inférieure & 1000 m, on peut considérer la présence de brouillard. Les
mesures de visibilité doivent étre couplées aux mesures de LWC pour s’assurer qu’il s’agit bien d’un
épisode de brouillard et non pas de pluie ou de neige.

\A

Figure 3.2 - Visibilimétre installé sur site d’Houdelaincourt.
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3.2.1.2 PVM-100

Le PVM-100 (Particulate Volume Monitor), développé par Gerber Scientific Inc. (Gerber, 1991) est un
spectrométre laser qui mesure la quantité d’eau liquide dans Uair (LWC) en g.m3 (Fig. 3.3). Le PVM-
100 utilise un laser dont la longueur d’onde est de 780 nm. Lorsque le faisceau laser rencontre les
gouttelettes de brouillard, la lumiére est diffusée puis collectée par un systéme de lentilles qui dirige
ce faisceau vers deux filtres. Le premier filtre convertit le rayonnement diffusé en un signal électrique
proportionnel a la densité volumique des gouttes, donc au LWC ; le second produit un signal
proportionnel au PSA (Particle Surface Area). Seules, les particules liquides comprises entre 3 et 45
microns sont prises en compte et cela permet de mesurer des LWC allant de 0,002 a 10 g.m™ avec
une précision de 15%.

FM-120 /

et sa pompe

Figure 3.3 - PVM et FM-120 (pompe située dans la caisse grise) installés sur le site d’Houdelaincourt.

3.2.1.3 Fog Monitor 120

Le FM-120 (Fig. 3.3) développé par DMT est un spectrométre qui mesure la distribution en taille des
gouttelettes de nuage a trés grande fréquence (jusqu’a 10Hz) pour des particules dont la taille est
comprise entre 2 et 50 microns.

Son principe de fonctionnement est basé sur la théorie de Mie, selon laquelle il existe une solution
aux équations de Maxwell si l’on se trouve dans un milieu hétérogene avec comme hypothéses : une
lumiéere incidente monochromatique, une particule sphérique homogéne et isotrope, un milieu de
dispersion non absorbant et dans le cas d’un phénomeéne de diffusion simple. Cette théorie permet
de montrer que la figure de diffraction dépend de la taille de la particule et des indices de réfraction
des deux milieux.
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Figure 3.4 - Vue schématique des différentes étapes conduisant a la mesure des gouttelettes de nuages avec en rouge la
lumiere diffusée par les gouttelettes (Spiegel et al., 2012).

La figure 3.4 illustre le fonctionnement du FM-100 identique a celui du FM-120. Une pompe aspire un
certain volume d’air ambiant (débit d’échantillonnage = 1m®.min?) a Uintérieur de U’appareil. En
premier lieu, les gouttelettes atteignent la zone d’évaluation des tailles, ol elles traversent un
faisceau laser de longueur d’onde égale a 658 nm. La lumiére est diffusée selon un angle compris
entre 3° et 12° par rapport a la direction du laser. Cette lumiére est envoyée vers une paire de
photodétecteurs. Ces récepteurs vont traduire ce signal lumineux en un signal électrique directement
proportionnel a U'intensité de la lumiére diffusée. Pour s’assurer d’une bonne mesure de la taille des
gouttelettes, les particules détectées doivent étre dans la profondeur de champ de l’instrument ou «
Depth Of Field » (DOP) qui correspond & la région ou la puissance du laser est uniforme. Le prisme
représenté sur la figure 3.4 dirige un tiers de la lumiére diffusée vers le « sizer » et deux tiers vers le
« qualifier ». Si la particule a l’origine de la diffusion était dans le DOF, le « qualifier » va émettre
un signal plus intense que le « sizer ».

Derriére la zone d’évaluation des tailles, un tube de Pitot mesure la vitesse dans la veine (« wind
tunnel » sur le schéma) afin de déterminer le volume et le débit d’échantillonnage.

Le LWC peut étre alors calculé a partir du nombre de gouttelettes comptées, de leurs tailles et du
volume d’air échantillonné.

3.2.2 Balances de precision

La mesure de la masse d’eau déposée est effectuée grace a des balances de précision KA15s développé
par METTLER TOLEDO. La balance KA15s peut peser une charge maximale de 15 kg avec une précision
de 0,1 g. Les dimensions du plateau de la balance sont de 350x280 mm soit environ 0,1 m?. Cette
balance a été choisie car elle peut étre utilisée en extérieur dans des conditions de forte humidité,
elle bénéfice d’ailleurs d’un indice de protection IP 67 garantissant une protection contre les
poussieres et les effets d’immersion jusqu’a un meétre.
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Figure 3.5 - Balance de précision et afficheur

3.2.3 Collecteurs de brouillard

Les différentes méthodes de collecte de l’eau de brouillard sont décrites dans la partie 2.6 de ce
mémoire. Dans le cadre de nos expériences, nous avons principalement utilisé un type de collecteur
similaire au CASCC (CALTECH Active Strand Cloudwater) décrit par Demoz (1996). Afin de récolter le
maximum d’eau de brouillard durant un épisode, plusieurs collecteurs de ce type ont été fabriqués
par le LEREN pour les campagnes de brouillard. Il s’agit de copies du CASCC2 (Fig.3.6(a)) de 14,6 cm
de coté disposant d’un ventilateur 4114N/2H5 (ebmplast) pour un débit de 390 m®.h et d’une surface
d’impaction composé de fils (Fig. 3.7). Des petits collecteurs composés d’un tube PVC de 12,5 cm de
diamétre et du méme type de ventilateurs sont également testés durant la campagne 2014-2015 (Fig.
3.6(b)), ce sont ce que nous appelons les collecteurs « tube ». La surface d’impaction disposée a
Uintérieur du collecteur tube est constituée d’une toile de moustiquaire. La facilité de fabrication et
le faible colt de ces collecteurs permettent d’avoir un nombre important de ces derniers sur le site.
En revanche, le rendement de collecte reste faible, voire nul, en cas de brouillard givrant, ils ne
seront plus utilisés pour les campagnes 2015-2016 et 2016 a Houdelaincourt.

Figure 3.6 - Collecteurs de brouillards : copie du CASCC (a) et collecteur tube (b).
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Afin de remplacer ces collecteurs, des collecteurs CASCC a grand débit sont développés a partir de
plaque de PVC et de ventilateur dont le débit est de 2700 m3.h1. La section de passage du flux d’air
est de 20x20 cm. Les surfaces d’impaction de ces collecteurs sont au nombre de trois et sont
composees de fils de nylon de 0,5 mm de diamétre tendus entre deux tiges filetées, écartées
d’environ 18 cm. Les surfaces d’impaction ainsi formées, sont disposées ’'une derriére [’autre avec
un angle de 60° environ par rapport a la verticale. De cette facon, les gouttelettes qui viennent
s’impacter sur les fils coulent en partie basse de la surface d’impaction avant d’étre récupérées dans
un entonnoir commun aux trois grilles pour étre dirigées vers un flacon.

o ; =
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Figure 3.7 - Collecteur de brouillard grand débit et une de ses surfaces d’impaction.

La vitesse au niveau des fils pour ce collecteur et de 19 cm.s™ soit plus de 2 fois la vitesse au niveau
des fils du CASCC2 (Tab 2-1). Les quantités d’eau récoltées par les collecteurs gros débits sont plus
importantes que pour la copie du CASCC.

Durant la derniére campagne a Houdelaincourt, les collecteurs sont rincés abondamment et nettoyés,
avant et apres les épisodes de brouillard. En cas de non utilisation prolongée, ils sont également
protégés a |’aide de sacs plastiques. En 2015-2016, le déclenchement des collecteurs est automatique
lorsque la visibilité est inférieure a 1000 m.

3.3 VALIDATION DES DONNEES DU FM-120

Dans le cadre de nos expériences, nous disposons de plusieurs instruments de mesure du LWC : le
PVM-100, le FM-120 ainsi qu’un second PVM-100 et un FM-100 mises a disposition par l’équipe
GMEI/MNPCA du CNRM. Afin de valider les données fournies par le FM-120, une comparaison du FM-
120 et du FM-100 est réalisée. Le FM-100 est quasi-identique au FM-120, ils ne different et que par la
présence d’un « swivel » pour le FM-120, il s’agit d’un coude rotatif monté sur roulement a billes et
muni d’un empennage permettant d’orienter le prélévement dans la direction du vent. Le FM-100
(Fig. 3.8) est équipé d’un cOne de préléevement fixe.
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Figure 3.8 - Fog Monitor 100 et sa pompe (CNRM-GMEI/MNCPA)

Le type d’embout placé au niveau de ’entrée d’air de ’appareil peut créer un biais de mesure. En
effet, les conditions d’isocinétisme et d’isoaxialité du prélévement doivent étre vérifiées pour que
’échantillon de gouttelettes prélevé par les appareils soit représentatif du systeme étudié. Le
prélevement est considéré isocinétique, lorsque la vitesse de ’air ambiant est similaire a la vitesse
d’aspiration de U’air. Pour les appareils de mesure in situ, la vitesse d’aspiration de l’appareil et la
vitesse ambiante de |’air doivent étre du méme ordre de grandeur. Les conditions d’isoaxialité du
prélévement sont quant a elles respectées lorsque les lignes de courants de |’écoulement extérieur
et 'axe de la buse d’entrée de ’appareil sont paralléles. Cela signifie que U'instrument doit étre
orienté dans la direction du vent. Etant donné que le FM-100 dispose d’un cone de prélévement fixe,
les conditions d’isoaxialité ne sont pas respectées. Le « swivel » dont est équipé le FM-120 a été
développé par DMT pour répondre a cette problématique mais il est possible que de par sa structure
coudée, le prélévement soit perturbé.

Le PVM-100 de I’'IRSN ayant connu des problémes techniques durant une grande partie des campagnes,
il ne sera pas pris en compte dans cette intercomparaison.

Les données du FM-100 et du FM-120 sont comparées pour cing épisodes de brouillard. Les données
d’un troisiéme appareil un Present Weather Detector (PWD) installé par U’équipe du CNRM sont
également comparées a celles des Fog Monitors. Le PWD est un instrument optique utilisé pour des
observations automatiques du temps. Il mesure la visibilité ainsi que Uintensité, la quantité des
précipitations. S’agissant d’un visibilimétre, il est nécessaire d’utiliser un parametre autre que le
LWC, pour comparer ces trois appareils. La PSA (Particle Surface Area) en cm?.m™ est ainsi calculée
(Eq. 3.2), elle correspond a |’aire représentée par les gouttelettes. La PSA est aussi égale a deux fois
le coefficient d’extinction .

PSA = z AN (r)yridr = 2 x B 3.2)

Avec N(r) la concentration des gouttelettes de rayon r, et r le rayon de la gouttelette.

La figure 3.9 montre que pour les brouillards du 03710, le 27/10 et le 02/11, les valeurs de PSA
concordent pour les trois instruments. Le 03/10, les valeurs de PWD sont beaucoup plus faibles mais
cela est probablement di a la présence d’un brouillard peu développé en hauteur, le PWD se trouve
en effet a 50 m de hauteur. Pour le 04/10 et le 01/11, on suppose au vu des différences entre le FM-
100 et les deux autres instruments qu’il s’agit d’un probléme lié a la direction du vent. Le FM-100
n’étant pas orienté dans la direction du vent, cela pourrait expliquer ces faibles valeurs de PSA.
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Figure 3.9 - Intercomparaison du PSA mesuré par le FM-100, le FM-120 et le PWD pour cing épisodes de brouillard de la campagne 2016



Tableau 3-1 - Coefficients de corrélation (R) et pentes (a) pour ’intercomparaison de la PSA entre le FM-100, le FM-120 et le
PWD.

FM-120/FM100 FM-100/PWD FM-120/PWD
03/10/16 R=0,84 / a=0,80 R=0,86/a=1,64 R=0,92/a=1,41
04/10/16 R=0,82/a=4,05 R=0,89/a=0,35 R=0,95/a=1,53
27/10/16 R=0,66/a=0,57 R=0,41/a=1,51 R=0,48 /a=0,94
01/11/16 R=0,98/a=3,00 R=0,95/a=0,39 R=0,98/1,21
02/11/16 R=0,80/a=1,31 R=0,80/a=0,81 R=0,97/a=0,81

Pour comparer les valeurs de PSA des trois instruments, la PSA de chaque instrument est tracée en
fonction des deux autres. Le tableau 3-1 permet de compléter la figure 3.9 en présentant, les
coefficients de corrélation et les pentes des valeurs de PSA des trois instruments pour les cing épisodes
de brouillard étudiés. On remarque, qu’a ’exception du 27/10, il existe une bonne corrélation des
valeurs de PSA entre le FM-120 et le PWD. Les coefficients de corrélations obtenus par la comparaison
FM-100/PWD sont relativement élevés sauf pour le 27/10. Cela s’explique par la présence d’un pic de
PSA pour le PWD non mesuré par les deux Fog Monitors. Les faibles pentes de la comparaison FM-
100/PWD sont liées a U'orientation du FM-100 par rapport au vent et donc a la sous-estimation du
nombre de gouttelettes par ce dernier. Quant a la comparaison FM-120/FM-100, les coefficients de
corrélation sont relativement bons ce qui signifie qu’en terme de tendance dans U’évolution du
nombre de gouttelettes, il y a concordance. En revanche, pour les pentes du 04/10, du 27/10 et du
01711, les valeurs different.

Ces résultats permettent de montrer que les mesures du FM-120 utilisés dans la suite de ce travail
sont valides pour les épisodes étudiés. Ils laissent aussi supposer que |’utilisation du « swivel » peut
améliorer la qualité de ’échantillonnage des gouttelettes. Pour définir avec certitude ’amélioration
apportée par le « swiwel » sur la représentativité des diamétres de gouttelettes et de la valeur du
LWC par le Fog Monitor, une intercomparaison sur un nombre plus important de brouillards est
indispensable.

3.4 MISE EN PLACE DU PROTOCOLE EXPERIMENTAL

Durant les premieres campagnes de brouillard 2014-2015, ’enjeu principal a été de mettre au point
un protocole de pesée du dépot d’eau de brouillard sur les plantes. Le premier site instrumenté a été
celui d’Houdelaincourt, d’octobre 2014 a février 2015. Durant cette premiére saison de brouillard, la
méthode de pesée « test » a été mise au point.
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3.4.1 Méthode de pesée test

Figure 3.10 - Dispositif comprenant les balances, les plantes et le grillage(a) et le dispositif lors des pesées avec les
protections plastiques.

Les surfaces de dépdt étaient constituées de plantes synthétiques avec des feuilles de type aiguille
(Fig. 3.10 (a)). Afin de prendre en compte un effet d’écrantage possible, di a la présence des plantes
synthétiques, deux types de surfaces fixées chacune sur une balance ont été exposées au brouillard.
Une premiére surface en polystyréne sur laquelle sont implantées les plantes et une seconde surface
en polystyréne au-dessus de laquelle un grillage est placé. Pour cette seconde surface, les plantes
sont fixées au grillage et non pas implantées sur la surface en polystyréne. Il est a noter comme le
montre la figure 3.10 (a), que le grillage n’est pas en contact avec la surface en polystyrene fixée sur
le plateau de la balance. La seconde balance permet ainsi de mesurer la masse d’eau déposée par les
gouttelettes de brouillard sur la surface en polystyréne exclusivement. Les plantes synthétiques étant
fixés au grillage, elles ne sont pas pesées par la balance mais du fait de leur position au-dessus de la
surface forment un effet d’écran partiel (filtre) au dépot des gouttelettes sur la surface polystyréne.
La premiére balance sur laquelle repose les plantes fixées dans la surface polystyréne, permet de
mesurer la masse d’eau de brouillard déposée sur les plantes et sur le polystyréne. Il est alors possible
de déterminer la masse d’eau déposée sur les plantes en soustrayant la masse d’eau déposée sur le
polystyrene de la balance 2, de la masse d’eau déposée sur les plantes et le polystyréne de la balance
1. Les deux types de surfaces sont exposés au brouillard pendant 20 minutes puis elles sont
recouvertes d’un capot de protection afin de procéder a la pesée dans des conditions de stabilité vis-
a-vis des perturbations induites par le vent (Fig. 3.10 (b)). Les surfaces sont ensuite de nouveau
découvertes et exposées au brouillard et les pesées sont répétées ainsi de suite tout au long de
I’épisode de brouillard. L’utilisation de plantes synthétiques a permis de réaliser des mesures sur des
surfaces parfaitement identiques d’un épisode a ’autre tout au long de la saison. En revanche, la
surface de dépdt représentée par les plantes synthétiques est trés différente de plantes, c’est
pourquoi le dispositif de pesée a été modifié pour pouvoir peser directement des plantes vivantes
(pesée de bacs comprenant des plantes et de la terre).

Pour cette premiére saison de brouillard la principale difficulté fut d’étre présent sur site en cas de
prévision d’un épisode de brouillard. En effet, le LEREN (laboratoire d’accueil) étant basé a Cadarache
(Bouches-du-Rhone), les missions brouillard étaient réalisées seulement sur quelques jours. Ainsi sur
la période d’octobre 2014 a février 2015, sept missions ont été effectuées. Le départ pour
Houdelaincourt n’était envisagé qu’en cas de prévisions de brouillard sur la région avec un indice de
confiance élevé.
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Le méme dispositif de pesée a également été testé durant huit épisodes nuageux a la station du Puy
de D6me en juin 2015. Les vitesses de vent importantes au sommet du Puy de Ddme, ont rendu trés
difficile la stabilisation de la balance lors des pesées malgré la présence des capots de protection.
Aucune donnée provenant des huit épisodes ne sont présentées, dans la suite du manuscrit, car nous
n’avons pas pu obtenir des mesures de dépot fiables.

Pour des raisons logistiques, les sites du Puy de Déme et du Sirta ont été abandonnés apres la premiére
année pour nous concentrer sur le site d’Houdelaincourt. En effet, cette premiére année a soulevé
de nombreuses difficultés quant a l’organisation des missions brouillard. Le brouillard étant un
phénoméne météorologique assez localisé et complexe a prévoir, cela nécessite une grande réactivité
et disponibilité des équipes. Par ailleurs les conditions de réalisation du travail de nuit, en extérieur
et sur un site non IRSN ont fortement compliqué la gestion et |’organisation des missions.

3.4.2 Méthode de pesée

Pour la seconde saison de brouillard qui a débutée en septembre 2015, différents types de plantes
non synthétiques ont été utilisés pour les pesées : des cypres (Cypressus gold crest), des graminées
(Carex panacea) et des choux (Brassica oleracea). Une surface de sol nu, composée de terre a été
également soumise aux pesées. Ces végétaux ont été choisis pour représenter des surfaces de dépots
présentes dans ’environnement. Il s’agit de modéles réduits des canopées forestiéres de coniféres
pour les cyprés, de prairie pour les graminées et de champs de « Iégumes-feuilles » pour les choux.
Les végétaux sont plantés dans des bacs en plastiques de 705x400x165 mm représentant chacun une
surface spécifique de dépdt (Fig. 3.11). Durant la campagne 2015-2016, tous les bacs ont été exposés
au brouillard durant 20 minutes puis pesés sur la balance de précision. Pour chaque épisode de
brouillard étudié, tous les bacs sont pesés avant exposition. La balance est placée dans une chambre
de pesée hermétique aux courants d’air pour éviter les fluctuations de masse induites par le vent.
L’ensemble du dispositif de pesée est installé dans une tente (Fig. 3.12) a l’abri des intempéries.

La masse totale (TM) incluant la masse du bac, des plantes, de la terre et de ’eau de brouillard
déposée est donc enregistrée toutes les 20 minutes (At). La variation de masse (Am) au temps t + At
est déterminée a partir de I’équation 3.1 suivante :

Am(t + At) = TM (t + At) — TM(t) (5.1)

L’eau qui ruisselle des plantes jusqu’au sol fait également partie de la masse totale (TM). On
considére que la variation de masse (Am) provient du dépdt par les gouttelettes de brouillard. La
masse d’eau déposée par unité de temps et de surface correspond au flux net d’eau de brouillard
déposée. Lorsque le processus d’évaporation commence, le flux d’eau déposée diminue pour tendre
vers zéro et les pesées sont arrétées.
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Figure 3.11 - Les différentes surfaces de plantes de la campagne 2015-2016 : (a) les cypres, (b) les graminées, (c) les choux,
(d) le sol nu.

Figure 3.12 - Tente dans laquelle sont placées la balance de précision et la chambre de protection représentée ici avec le
panneau avant enlevé permettant ainsi de déposer le bac a peser sur le plateau de la balance situé sous la plaque de
polystyréne en partie basse.
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Pour la campagne 2015-2016, les missions brouillards n’ont permis de suivre que deux épisodes,
malgré une organisation améliorée permettant des départs plus fréquents. La fin de cette seconde
saison de brouillard a été marquée par une tempéte, le 9 février 2016, ayant entrainé la chute de la
remorque sur laquelle était installée U’ensemble des instruments de mesure. Le PVM Gerber
endommagé, fut donc envoyé pour réparation/calibration a Gerber Inc. aux Etats-Unis et le FM-120
pour le réalignement des optiques par ’équipe du MNCPA du CNRM a Toulouse. Aucun site n’a donc
été instrumenté avant la saison suivante de brouillard & Houdelaincourt.

Pour la campagne automne / hiver 2016, U'installation des instruments et de l’équipement a été
réalisée fin septembre, pour un départ du site en décembre 2016. Le protocole expérimental est resté
guasiment identique pour cette derniére campagne de brouillard. A la place de la tente, un module
de chantier a été installé sur le site. Cela a permis, d’une part, de nous affranchir encore plus des
perturbations dues aux vents pour la pesée et d’autre part, de pouvoir installer une seconde balance
afin d’effectuer des pesées plus fréquentes (toutes les 10 minutes). En termes logistiques, la présence
d’un gardien sur le site en permanence a permis de réaliser les pesées en étant seule alors que pour
les autres campagnes la présence d’un accompagnateur s’était avérée indispensable pour des
guestions de sécurité (pas de travail isolé pour l’expérimentateur).

Un systéme d’alerte reliant une centrale d’acquisition (Datataker, DT80) enregistrant les données du
PVM et du visibilimétre a un hub, permettait d’envoyer un SMS lorsque la visibilité passe sous les
seuils de 5000 m (pré-alerte) et de 1000 m (présence du brouillard). De plus, il m’a été possible de
résider a proximité du site d’expérimentations (20 km) avec en soutien un membre du LEREN (trois
personnes d’astreinte susceptible de partir en missions brouillard durant toute la campagne).
L’ensemble de ces améliorations a conduit a 'obtention de données de pesée exploitables pour six
épisodes de brouillard.

Figure 3.13 - Module de chantier dans lequel sont réalisées les pesées durant campagne 2016.

Le développement du protocole expérimental de pesée constituait un des objectifs techniques de ce
travail de thése. Une grande partie de la thése a d’ailleurs été consacrée aux expérimentations de
terrain. Pour chaque campagne, lors de linstallation de U’ensemble des instruments, des
modifications étaient faites au vu des résultats obtenus durant la saison de brouillard précédente afin
d’améliorer le dispositif. Dans les chapitres suivants, les résultats de ce travail sont donc présentés
en fonction de la saison de brouillard au cours de laquelle ils ont été obtenus du fait des conditions
expérimentales différentes.
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Durant cette thése, la masse d’eau déposée au sol et sur différents types de surface végétale
par les gouttelettes de brouillard a été mesurée pour 9 événements de brouillards a Houdelaincourt.
Trois campagnes ont été réalisées : une premiére d’octobre 2014 a février 2015, une deuxieme
d’octobre 2015 a février 2016 et enfin une derniére campagne de septembre 2016 a décembre 2016.
La premiére campagne correspondant au début de la thése, le dispositif de pesée n’était pas encore
au point et faisait ’objet de tests. Les événements de brouillard présentés ci-dessous correspondent
donc aux résultats pour ’automne 2015 (2 évenements) et pour |’automne-hiver 2016 (7 événements).
Une distinction a été faite entre les événements de la campagne 2015 et ceux de la campagne 2016
car les surfaces de dépots végétales utilisées ne sont pas identiques d’une campagne a l'autre. En
effet, les cyprés utilisés en 2016 ayant des circonférences plus importantes qu’en 2015, le nombre
maximum de cypres en 2016 est de 6 contre 23 en 2015. Le dépot est exprimé en quantité d’eau par
unité de surface au sol, il est donc nécessaire d’avoir des surfaces végétales comparables d’un épisode
de brouillard a un autre.

4.1 DEPOT PAR LES GOUTTELETTES DE BROUILLARD DE LA CAMPAGNE 2015

Durant la campagne 2015, la méthode de pesée est appliquée a 2 épisodes de brouillard. Les
résultats obtenus ont fait l’objet d’une publication dans le journal Aerosol and Air Quality Research
qui est reproduite in extenso.



Chapitre 4 - Analyse des données des campagnes Bure 2015 66/167
et 2016

Determination of fog-droplet deposition velocity from a simple weighing method
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Abstract

Fog water deposition can represent an important part of the atmospheric water, nutrient and
pollutant inputs in specific areas such as mountainous or coastal regions (Hikari Shimadera et al.,
2011). In order to determine the potential of fog water deposition on plants, a field experiment has
been performed in the northeast of France to determine fog droplet deposition velocity on different
types of plants. The main objective is to improve deposition models and make them prone to
accurately take into account fog or low-cloud water inputs at ground level.

Flux of deposited fogwater was estimated by exposing plants to fog and weighing them with a
precision balance. Contrary to other flux measurement methods, the weighing method is simple to
set up. Three plant types (small conifers, grass and cabbages) plus a bare soil were used as impaction
and deposition surfaces. A Particulate Volume Monitor (PVM-100) provides the liquid water content
(LWC) to calculate fog droplet deposition velocities and a Fog Monitor (FM-120), the characterization
of the droplet size distribution.

Two fog events with different features (visibility, LWC and droplet number) were compared with
regard to deposition velocity.

When wind speed was below 4 m s, mean fog droplet deposition velocities ranged from less than 2.2
cm st on bare soil to 40 cm s on cypress. Thus impaction of fog droplets can be an important part
of fogwater deposition on plants.

Keywords: Atmospheric aerosols; Liquid water content; Fog; droplets; Aerosol deposition;
Measurement techniques; Leaf area index.
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INTRODUCTION

It has been reported that fog water deposition can have a significant impact on plant canopies
regarding its contribution to the water budget and the chemical exposition of the canopy (Weathers
& Likens, 1997). Studies about fog water inputs on forest canopies have shown that ecosystems are
exposed to higher ion concentrations through fog water than through precipitation (Collett Jr et al.,
2002; Fenn & Kiefer, 1999; Hikari Shimadera et al., 2011; Thalmann et al., 2002; Watanabe et al.,
2006). Besides, acidic fogs are directly related to forest decline (Barker & Ashenden, 1992; Cape,
1993; Igawa et al., 2002; Pandis et al., 1990; Schemenauer, 1986). Fog water deposition could also
explain some of the differences in soil contamination between deposition models and fields
observations after the Fukushima accident (Hososhima & Kaneyasu, 2015; Katata, 2014). Deposition
rate and deposition velocity values can be directly incorporated in operational models used in
emergency situations. The deposition of fog droplets is a phenomenon rarely taken into account in
deposition models of pollutants and even in the fog life cycle modelling. Actually, the removal of
liquid water from the atmosphere as a result of fogwater deposition can affect the formation and
development processes of fog (Mazoyer, 2016). Techniques developed to assess fog water deposition
fluxes usually include throughfall (Pahl et al., 1995), canopy water balance method (Lovett, 1988)
and the eddy covariance method (Beiderwieden, Wolff, Hsia, & Klemm, 2008; Dollard & Unsworth,
1983; Eugster, Burkard, Holwerda, Scatena, & Bruijnzeel, 2006; Vong & Kowalski, 1995). Even though
the canopy water balance method is direct and simple, uncertainties are important because it
requires knowledge of the canopy characteristics (leaf area, 3D structure). As for the eddy covariance
method, flux measurements are difficult to set up in complex terrain. Eddy covariance studies
quantify flux of fogwater over the canopy which is different from the gross flux of water deposition
at the canopy or ground levels (Eugster et al., 2006). High variability of deposition velocity values
were noticed with those methods. Reported values show that fog water deposition velocity ranged
from 2.1 to 8.0 cm s! for short vegetation with a horizontal wind speed between 1.1 and 9 m s while,
for forests it ranged from 1 to 92 cm s with values of wind speed between 1 to 15 m s (Katata,
2014). Most studies about fog deposition on plants focused on one plant species. Our field study
provides new and deeper insights on the contribution of fog water deposition on different types of
short vegetation that could further being extrapolated to large scale canopies. The aim of this paper
is to compare fog deposition on different types of plants and assess the amount of deposited water
based on a single weighing method using a precision balance. Deposition velocity of fog droplets are
then derived from these measurements.

MATERIALS AND METHODS
Site description

The field experiments were carried out at ANDRA’s (The French National Radioactive Waste
Management Agency) atmospheric platform located in Houdelaincourt (48.5623N; 5.5055E) in the
North-Eastern part of France. The site is at the top of a small hill (395 m above sea level) covered
with grassland and surrounded by fields; at about 1.5 km from the first village and roads. This rural
site was chosen because of the high occurrence of fogs and the availability of electrical supply and
security. Apart from two small prefabricated shelters, the site is free of any construction.
Measurements were performed during three days from October 31 to November 2" 2015. The whole
experimental set-up included a precision balance, usual meteorological instruments and fog
characterization instrumentation: Visibilimeter, Particle Volume Monitor (PVYM-100) and Fog Monitor
(FM-120) (Fig.1).



Chapitre 4 - Analyse des données des campagnes Bure 2015 68/167
et 2016

Meteorological Measurements

Table 1 presents instruments deployed on site and the main parameters measured. A visibilimeter
(Sentry Visibility Sensor, Envirotech Sensors Inc.) was used to measure visibility and to trigger fog
water collectors for visibility below 1,000 m. A Particulate Volume Monitor (PVYM-100), developed by
Gerber Scientific Inc. (Gerber, 1991) provided the liquid water content (LWC) in the air in g m™. The
PVM-100 is a forward scattering laser spectrometer with laser beam that crosses the air over a length
of 42 cm. The light scattered by fog droplets is registered and thank to a linear relationship between
LWC and the registered signal, the LWC can be determined for droplet sizes from 3 to 45 ym. The Fog
Monitor 120 (DMT FM-120, Droplet Measurement Technologies) is a forward scattering probe with an
active ventilation forcing the air flux into a small measurement chamber. It is used to measure the
size distribution of cloud droplets between 1.5 and 50 pm. Particles are categorized into 30 particle
size bins, with a measurement frequency of 10 Hz. The FM-120 was equipped with a swivel inlet to
follow the wind direction change and to have a co-linear sampling flux. An intercomparison on data
of FM-120 and PVM-100 was performed for the two fog events studied to ensure that size distribution
of droplets measured by FM-120 corresponded to LWC values of PYM-100. Based on size distribution
data provided by the FM-120, the number density (N) and the mass density (M) of each size bin (i) at
a time (t) were computed using following Eq (1 & 2):

NG t) = ) M
' TAS X DOF X Atgy
M(i,t) = % X py X N(i,t) X dp (0)* @)

where n is the number of droplets for a size bin (i); TAS for True Air Speed, the speed of the air in
the inlet; DOF the Depth of Field which is the sampling surface multiplied by the width of the laser
beam; Atry the sampling time; py, the density of water and d, (i) the particle diameter of the size
bin. Number density distribution Py (i,t) and mass density distribution P, (i,t) of a size bin (i) were
obtained using Eq (3 & 4):

N(i, 3
Pu(i,t) = % )
M(i,
Pu(i,t) = % )

A Weather Transmitter probe (WXT520), developed by Vaisala was set up to measure wind speed and
direction (ultrasonic anemometer). The transmitter also provided data on precipitation, atmospheric
pressure, temperature and relative humidity.

Measurement of fog water deposition on plants

Our experimental set-up is similar to the one described by Trautner and Eiden (1988) who used a
balance to monitor fog deposition on spruce trees. The net flux of water deposited over different
canopies was measured using an outdoor precision balance (KA15s by METTLER TOLEDO) on a 350x280
mm plate. Balance KA15s can weigh a maximal load of 15 kg with a 0.1 g precision. The K line of
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balances is designed for high-precision weighing in hazardous areas including wet areas. The
mechanical structure of the balance absorbs impacts and lateral forces to protect the load cell from
external influences. During our experiment three plant species: cypress (Cypressus gold crest),
cabbage (Brassica oleracea) and grass (Carex panicea) were planted in rectangular plastic containers
of 705x400x165 mm, each representing a specific deposition surface (Fig.2 (a)). Cypress was chosen
for its 3-dimensional structure, cabbage because it is an edible leaf vegetable with more or less 2D
flat structure, grass for short vegetation and its ubiquitous occurrence in the terrestrial environment.
A fourth container filled with soil represents the “bare soil”. Each container was exposed to fog during
20 minutes, and then weighted on the precision balance. Before fog exposition each container was
weighed for the tare. To get proper weighing measurements the balance was temporarily covered
with a protection hood (measurement chamber) (Fig.2 (b)) to avoid wind-induced fluctuations. The
whole equipment was settled under a camp tent in order not to be exposed to the elements. The
total mass (TM) including the container mass, soil, plants and deposited water was registered every
20 minutes (At), from the beginning to the end of the fog event. The beginning of the “fog event”
was accounted for when the visibility decreased below 1,000 m. Mass change (Am) at a time t + At is
obtained following Eq. (5):

Am(t + At) = TM (t + At) — TM(t) (5)

Water streaming from the plant onto the ground disposed in the container is part of the mass weighed
by the balance. Mass change determined every 20 minutes is considered due to fog droplet deposition.
Uncertainty on flux measurement (1-5 %) are calculated based on the balance precision (+ 0.1 g) and
uncertainty on the weighing time (z 1 min.) over 20 min. of fog exposure.

Theoretical approach

The deposition of fog droplets is characterized by a deposition velocity 1, encompassing turbulent
deposition and droplet sedimentation, being considered as the main processes of fog droplet
deposition (Dollard & Unsworth, 1983), following Eq. (6) :

Vy=V+V (6)

where V; is the sedimentation velocity and V; the turbulent impaction component. The sedimentation
velocity component can be calculated based on the droplet diameter, following Eq. (7):

(pp - pair) X dzza X g X Cc (7)

V. =
° 18 X Uqir

where p, and p;, are the density of the particle and the density of the air, respectively; d, is the
diameter of the particle; g is the gravitational acceleration; C, the Cunningham factor and u,;, the
viscosity of air. For fog droplets ranging from 2 to 50 microns and assuming a droplet density of 1, the
corresponding s velocities range between 0.01 cm s and 8 cm s™.
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Fog droplet velocity V, is also defined as the flux density of water F divided by the liquid water
content LWC in the air at a given height. These measured parameters allow to compute the fog
deposition velocity of droplet, following Eq. (8).

F ®)
Vs = LWC

The net flux of deposited water is the mass of water deposited by fog per unit of time and per unit
of ground surface. To determine the uncertainty of deposition velocity obtained by the weighing
method, the relative uncertainty of flux measurement (1-5 %) and the precision of LWC measurement
(10 %) are taken into account. In addition, based on the droplet size distribution and using Eq. (7),
sedimentation velocities Vs can be calculated and the respective contribution of turbulent and
sedimentation process in fog droplet deposition can also be quantified.

Characterization of the plant canopy

In order to compare fog deposition on different plant types, it is essential to characterize the canopy
(density, foliar structure) based on the Leaf Area Index (LAI). The Leaf Area Index is generally
considered as the total one-sided area of photosynthetic tissue per unit of ground surface area (leaf
area/ground area, m? m?2) (Fowler et al., 2009). However this definition is only suitable for
broadleaved trees with flat leaves. For coniferous trees, a projected leaf area is calculated to take
into account the foliar structure complexity (Joslin, Mueller, & Wolfe, 1990). Many other definitions
are proposed depending on the plant type and the measurement techniques (Jonckheere et al., 2004).
It is noteworthy that the definition of the LAl will influence the calculated deposition leaf area. Two
main procedures allow to calculate LAI: direct and indirect measurements (Fowler et al., 2009). Direct
methods are considered as the most precise (Jonckheere et al., 2004) but are not often used for forest
because they are very time consuming. For low size vegetation (grass and cabbage), the LAl was not
directly measured; a geometric mean value was calculated from the literature data. Thus for cabbage
a LAl of 2.4 was derived from 6 values ranging from 1.2 to 4.0 (Dawson, 1998). For grass, (Fowler et
al., 2009) have computed an average LAl of 4.5 based on 87 values ranging from 0.4 to 16.2.

Contrary to low vegetation canopies, the cypress used for the experiment were not representative of
a coniferous tree forest. Indeed the young plants were 50 cm high and densely planted (22 plants per
container i.e. 91 plants per m?). Such high plant density was chosen to obtain a surface deposition
corresponding mostly to needles and branches, thus limiting possible fog water deposition on soil. To
assess the LAl of cypress, a direct method was applied on a sample of 12 plants. For each young plant,
branches were separated into categories based on their length; the number of branches was then
computed for each category. For each category, one branch was chosen to determine the number of
smaller branches and so on until we could count the number of needle leaves for one small branch to
eventually evaluate the number of needle-leaves for one sampling. The needle-leaf shape was
assimilated to a sharp triangular surface and an average leaf area was computed for each smaller
branch. Therefore, the total leaf area of each plant could be assessed and the average leaf area of
one sampling could be calculated and applied to the whole 22 cypress. Another point to consider with
a forest canopy is the “edge effect” (Templer et al., 2015) meaning that trees on a forest edge are
more exposed to fog deposition than elsewhere in the forest (e.g. interior zone). To account for this
effect with regard to the cypress structure and plant density, young plants were spray-painted.
Droplets of paint could only reach parts of the plants directly facing the spray. Thus it depended on
their respective position inside the container. The percentage of the total foliar area intercepting
droplets was evaluated by a scrutinized defoliation prior to the determination of the painted leaf
area percentage. The interception area for the 22 young plants was evaluated at 5 m? leading to a
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Leaf Area Index of 20. Even if high values of LAl are commonly found for coniferous forest, e.g. LAI
of 14 for Douglas-fir trees (Agam & Berliner, 2006), a LAI of 20 is high but can be explained by the
high density of cypress in the container.

RESULTS AND DISCUSSSION
Main characteristics of the fog event

Microphysical parameters of two fog events are depicted on Figs. 3 & 4. The visibility is inversely
related to LWC and to the number density of fog droplets. During the night of the 315t October 2015
(fog event 1), the visibility dropped from more than 1,000 m to less than 200 m between 1:30 and
2:00 a.m. while the LWC increased to 0.11 g m=. During this dense fog, visibility stayed below 200 m
from 1:30 a.m. to 2:00 a.m.; the average LWC value was 0.12 g m2with a standard deviation of 0.01
from 2:00 a.m. to 9:45 a.m., while the average particle density was 46 droplets per cm= with a
standard deviation of 6. The fog reached its mature stage rapidly, in less than 30 minutes with a very
low visibility and high LWC. The second fog event studied (fog event 2) began at 4 p.m. on 1%
November and lasted until 10:30 a.m. on 2" November. Visibility varied a lot between 50 m and more
than 1,000 m before 10:00 a.m. The weighing stage corresponds to the period between 4:00 p.m. and
10:00 a.m. the day after (visibility was less than 200 m). This event was particularly interesting for
fog deposition because mean LWC was 0.13 g m™ with a standard deviation of 0.03. For the second
fog event, the average droplet concentration was 34 droplets per cm= with a standard deviation of 6
during the weighing stage

The size distribution of fog droplets and its contribution to the liquid water content in the air is
essential to assess fog droplet deposition velocity. Figs. 5 & 6 illustrate the contribution of each
droplet size class to the total number density representing the number of droplets per cm? and to the
total mass density i.e., the mass of liquid water per m*® every minute. For fog event 1, droplets
between 10 and 20 ym and droplets between 20 to 50 um represented respectively about 10 % and
less than 5 % of the total number of droplets, but more than 40 % and about 50 % of the mass of water
during the mature phase. In the case of fog event 2, the percentage of droplets ranging between 10
and 20 pm fluctuated mostly between 15 to 20 % of the total number density whereas the percentage
of 20 to 50 pm droplets was slightly higher than for event 1 and reached 5 %. Beside, LWC was higher
for the second event due to the contribution of droplets between 10 to 20 ym and very large droplets
between 20 to 50 um. In terms of mass density, large droplets (10 to 50 um) represented up to 90 %
of the condensed water mass in the air. These results are in agreement with the fact that higher LWCs
are mainly induced by a great number of large droplets (10 to 50 um).

Deposition and evaporation rates

The weighing method described allows to quantify fog water deposition on different canopies by
measuring the mass of water deposited during fog events. Weighing data from the early stage of both
fogs events could not be recorded because operators were not permanently on the experimental site
but staying in alert at a camp about 15 km away. Figs. 7 & 8 show the results of the net flux of water

AA—T:, where Am is the mass of water deposited during a time interval At, in g h"* m2 of soil which in our

case corresponds to the container surface. This specific area is chosen to compare deposition fluxes
of different plants planted on the same normalized surface.

At the beginning of the fog event 1, the net flux of water reaches a maximum for every plant just
before 2:00 a.m., around 260 g m' h* for cypress, 180 g m? h' for grass, 100 g m2 h* for cabbage
(Fig. 7). For bare soil the maximum is 130 g m=? h'! after 2:00 a.m. Indeed deposition area for
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vegetation canopy is more important than for bare soil. These maxima result from the deposition of
large droplets between 10 to 20 um. The percentage of large droplet peak between 1:00 a.m. and
2:00 a.m. (Fig. 5(a)) and decreases just after 2:00 a.m, consequently does the flux. Until the end of
fog event 1, net fluxes of water on cabbage and grass are comparable. Deposition on cypress is a more
complex phenomenon than on short vegetation canopies, mostly because of its 3D structure and
overall size which represents an obstacle to the air flow and which may influence turbulent
movements just above the surface. Therefore cypress tends to intercept a larger quantity of water
droplets but the deposition rate is strongly variable and does not depend only on the LWC and the
droplet diameter. During fog event 2 (Fig. 8), the net flux of water for cypress is at least twice the
deposition rates on cabbages and grass. The net flux of water on bare soil is close to that on short
vegetation for both events. For fog event 2 the net flux of water on bare soil is below 10 g m2 h
(less than for fog event 1) even though the average LWC is higher.

During fog event 1, for short vegetation the evaporation process prevails at the same time around
7:00 a.m. and net flux of water around 50 g m? h! is observed (Fig. 7).

Deposition velocity

In order to point out the dominant process of fog droplet deposition, deposition velocities 1, were
calculated based on net flux of water AA—': and LWC values, then compared to sedimentation velocities

V. (Eq. 7) for 3 droplet sizes (Figs. 9 & 10). As seen previously (Figs. 3 & 4), most of the liquid water
content corresponds to droplet size over 10 pm. Therefore theoretical sedimentation velocities were
calculated for droplets of 10 pm, 20 pm and 50 pym, using Eq. (7).

Regarding fog event 1, the mean deposition velocity was 10 + 1 cm s for bare soil, 13 £ 1 cm s for
cabbage cm s, 16 + 2 cm s for grass and 31 + 4 cm s for cypress (Table 2).

Deposition velocities are similar for short vegetation (grass or cabbage) and bare soil confirming the
observation by Price and Clark (2014) who have shown that there were only small velocity differences
between low canopies they experimented on. The canopy types tested by (Price & Clark, 2014)
included artificial grass, metalized artificial grass, real live turf, real dead turf, real live long turf and
real dead long turf. For cypress the mean deposition velocity is 3 times higher than the mean
deposition velocity on bare soil. This can be explained by turbulent process around the tree
components that may contribute in a significant way to the droplet impaction thus leading to higher
deposition. As Herckes, Mirabel, and Wortham (2002) observed for cloud deposition, the contribution
of sedimentation compared to impaction of fog droplets can be negligible on vegetation surface.

During both fog events, 20 to 50 um droplets represented 40 % of the LWC during the mature phase.
If dominant process of fog deposition is sedimentation, deposition velocity values should range from
1.2 to 7.6 cm s respectively, corresponding to sedimentation velocities calculated for 20 and 50 pm.
droplets. Surprisingly the deposition velocity on bare soil (10 cm s?) is higher than values of
sedimentation velocity calculated for 20 and 50 um. droplets. As observed from Table 2 and Fig. 9,
the standard deviation for deposition velocity on bare soil is 4.6 and the values are ranging from 24
to 3 cm st. Therefore for fog event 1, it is not possible to highlight the dominant process of fog
deposition on bare soil. For fog event 2 (01-02/11/2015), mean deposition velocity was 2.2 £ 0.2 cm
st for bare soil, 12 + 1 cm s for cabbage 16 + 2 cm s for grass and 40 + 4 cm s for cypress (Table
2). As for fog event 1, there is a higher deposition rate on every type of vegetation than on bare soil.
Mean deposition velocity on bare soil is in the same order of magnitude than sedimentation velocities
for very large particles, ranging from 20 to 50 ym (Fig. 10). In this case sedimentation is supposed to
be the key process of droplet deposition on bare soil.
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Deposition velocities acquired by weighing method are compared to values obtained by eddy
covariance and througfall method found in the literature. Thalmann et al. (2002) determined fog
deposition fluxes of inorganic compounds on grass and needle leaf forest (spruces) using the eddy
covariance method. Based on this flux data, Katata (2014) calculated deposition velocities of 7.5 cm
s for spruce (LAI=6.4) and 2.7 cm s for grass. Deposition velocity on grass and needle-leaf trees
obtained by weighing method are on average respectively 6 and 5 times greater than deposition
velocity found with eddy covariance method by Thalmann et al. (2002). For spruce forest, deposition
velocities ranging from 19 to 39 cm s for cloud droplets were found by (Pahl et al., 1995) using
throughfall collectors. Those values are closer to deposition velocity on cypress (31 +4 and 40 + 4 cm
s1) than values obtained by eddy covariance. Throughfall measurement and the weighing approach
are quite similar because fogwater deposited on canopy surface level is measured whereas for the
eddy covariance method a net flux of water defined as the difference between upward flux and
downward flux is measured above the canopy. Holwerda et al. (2006) demonstrated that net fogwater
fluxes measured at 4 m above a forest in Puerto Rico could represent only ~40 % of the fluxes at the
canopy level itself due to the condensation of water vapor as the air moves upslope. Furthermore for
fog deposition on needle leaf forest, deposition velocities are ranging from 1 to 92 cm s mainly for
high elevation sites (Katata, 2014). Such large range of velocity can be explained by the variety of
applied methods during different fog event and on various experimental sites. Thus even if the
container covered by small cypress may not be representative of a real needle leaf forest, the edge
effect visible in both cases was taken into account to assess deposition velocities for cypress thanks
to the spray painting experiment.

During fog event 1 the mean wind speed 4 m above the ground level was 3.8 m s while lower 2.8 m
s, is recorded for the event 2. For wind speed above 4 m s'! some adaptations of the weighing method
might be necessary to use precision balance.

CONCLUSION

The aim of this paper was to estimate fog droplet deposition rate and velocity of fog deposition on
different plant types from field experiment. Deposition velocities obtained by the weighing method
point out the importance of turbulent process of fog deposition on vegetation. Whatever the fog event
considered, there is a higher deposition rate on every type of vegetation than on bare soil. In addition,
the higher the plant height and the more complex the plant leaf is, the higher the deposition
velocities. Indeed, for the two fog events studied, fog deposition on vegetation canopies is more
important than deposition on bare soil. Further experimentation is required to quantify the effect of
wind speed on fogwater deposition. In very windy conditions the precision balance sensitivity may
require some adaptations to cope with wind-induced measurement artefacts.

Even if the transposition of results obtained on 50 cm high cypress to the case of a needle leaf forest
may be complex the present experiment showed that the “edge effect” needs to be taken into
account in regard to fog deposition.

When compared to values from previous studies, there is an important discrepancy between
deposition velocities obtained by the weighing method and those acquired by eddy covariance. One
of the reasons could result from the fogwater flux measured at canopy level which is greater than the
net fogwater flux above the canopy (Eugster et al., 2006; Holwerda et al., 2006). Moreover deposition
process depends on many variables such as turbulent conditions, size distribution of particles, canopy
type and the topography of the field site, thus it is important to acquire a wide range of data for
different conditions. Thanks to the few assumptions it requires, the weighing method can be set up
easily in various terrestrial environments making it possible to acquire valuable and relevant



Chapitre 4 - Analyse des données des campagnes Bure 2015 74/167
et 2016

parameters for fog modeling. The weighing method is suitable to compare fog deposition on different
surfaces or objects at the same time.
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Figure Captions
Fig. 1. Experimental set-up with Visibilimeter, PVM-100 and FM-120.

Fig. 2. Experimental set-up of the weighing method: (a) plastic containers each containing one of the
three plant species; (b) balance (without plants) below a shelter to prevent disturbance from wind
fluctuations.

Fig. 3. Evolution of visibility (<1000 m: fog) (a) and Liquid Water Content (LWC) (b) measured by the
PVM-100 during the 31 October 2015 fog event.

Fig. 4. Evolution of visibility (<1000 m: fog) (a) and Liquid Water Content (LWC) (b) measured by the
PVM-100 during the 1-2 November 2015 fog event.

Fig. 5. Percentage of each droplet size class to the total number density (a) and to the total mass
density (b) based on the FM120 data of 31 October 2015 fog event.

Fig. 6. Percentage of each droplet size class to the total number density (a) and to the total mass
density (b) based on the FM120 data of 1-2 November 2015 fog event.

Fig. 7. Net flux of water during 31 October 2015 fog event measured by weighing method.
Fig. 8. Net flux of water during 1-2 November 2015 fog event measured by weighing method.

Fig. 9. Deposition velocity during 31 October 2015 fog event and sedimentation velocity for 10, 20,
50 ym droplets.

Fig. 10. Deposition velocity during 1-2 November 2015 and sedimentation velocity for 10, 20, 50 pm
droplets.

Table. 1: Instruments deployed on the experiment site of Houdelaincourt.

Table. 2: Mean deposition velocity for fog event 131 October 2015 and fog event 2 during 1-2
November 2015.
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Fig. 1
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Instrument Measured parameter xzzzt:gent
Visibilimeter Visibility (m) 2 min
(Ps\m(_:ré%t)e volume - Monitor Liquid Water Content, LWC (g m) 2 min

Fog Monitor 120 (FM-120) Size distribution of fog droplets 0.1s
Weather Transmitter (WXT520)  Wind speed (m s?) 2 min
Balance (KA15s) Mass of container+plants+fogwater (g) 20 min

Table. 1
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Mean V, standard Mean V, Standard

Surface (cms?) deviation of V; (cms?) deviation of V,
31/10/15 SLA0715 01-02/11/15 01-02/11/15

bare soil 10.3 4.6 2.2 0.9

cabbage 12.6 5.2 11.7 2.0

grass 15.5 6.7 15.7 2.7

cypress 31.1 11.8 40.0 8.0

Table. 2
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4.2 DEPOT PAR LES GOUTTELETTES DE BROUILLARD DE LA CAMPAGNE 2016

4.2.1 Comparaison des épisodes de brouillard a partir des paramétres microphysiques.

Les différentes caractéristiques des événements de brouillard de la campagne 2016 sont présentées
dans le tableau 4-1. La moyenne et |’écart-type du contenu en eau liquide (LWC), du diamétre
volumique médian (MVD) et de la concentration en gouttelettes sont calculés pour chaque épisode
afin de catégoriser les épisodes de brouillard et d’évaluer la possible influence de ces paramétres sur
le dépot. Sachant que la quantité d’eau déposée par les gouttelettes obéit a la sédimentation sous
’action de la pesanteur ; la taille des gouttelettes et donc la masse d’eau qu’elles contiennent et
leur nombre sont les premiers facteurs a considérer afin d’estimer la masse d’eau déposée par un
brouillard. Le dépdt moyen présenté correspond au dépdt sur six cypres car cette surface est associée
aux quantités d’eau déposée les plus importantes, pour chaque épisode. Le tableau 4-1 permet de
distinguer quatre épisodes de brouillard pour lesquels les dépbts moyens observés sont les plus
conséquents (le 4710, le 27/10, le 28/10 et le 1-2/11). Dans le cas du 4 et du 27 octobre ou les dépots
sont les plus forts, il s’agit de brouillards radiatifs développés. Le cas du 28 octobre est un brouillard
qui ne s’est développé que sur une hauteur de 10 m, quant a la nuit du 1¢" au 2 novembre, c’est un
brouillard dont la formation est due a une humidité si importante dans ’air qu’il s’est formé en
hauteur avant de se propager au sol. Le brouillard du 1°" novembre au matin est un cas particulier
puisque bien que la visibilité soit descendue en dessous de 1000 m en raison d’une concentration
moyenne élevée en gouttelettes (223 cm®), il s’agissait de petites gouttelettes (MVD moyen=11,5
microns) qui n’ont pas permis d’obtenir un contenu en eau liquide suffisant pour entrainer un dépot
sur les surfaces. Les plantes ayant été arrosées le jour précédent, elles étaient saturées en eau. Un
phénomeéne d’évaporation de la terre saturée en eau contenue dans les bacs permet d’expliquer ces
flux de dépdt négatifs (dépdt moyen=-1,16 g.m?.min?) durant ’ensemble de |’épisode. Le 2 décembre
constitue un épisode de brouillard par affaissement de stratus a l’origine d’un dépot de gouttelettes
assez faible (dépot moyen=0,05 g.m2.min?). Le fait que les brouillards radiatifs développés, que nous
avons observés, engendrent les quantités d’eau déposée les plus élevées est dii a leur fort contenu
en eau liquide dans ’air. A partir de ces observations, nous avons cherché a établir si le contenu en
eau liquide dans ’air (LWC), la taille des gouttelettes (MVD) et le nombre de gouttelettes avaient
une influence sur le dépét des gouttelettes de brouillard. En effet, afin de mieux prévoir la formation
de brouillard ou de modéliser le dépot au sol de radionucléides lors d’épisodes de brouillard, il est
nécessaire de pouvoir évaluer ce dépdt en fonction de grandeurs mesurables.



Tableau 4-1 - Episodes de brouillard de la campagne 2016

Concentration

] Plage LwcC MVD (moyenne/écart- Dépo6t moyen sur cypres
Episode horaireg (TU) (moyenne/écart- (moyenne/écart- ytype) en (moyenne/écart-type) Type de brouillard
-3 -2 in-1
type) eng.m type) en um particules.cm™ en g.m=2.min
04 Oct. 2016 02:30-6:30 0,12+0,05 2014 173134 2,28+1,35 Radiatif développé
17-18 Oct Brouillard intermittent
’ 18:00-2:30 0,03+0,02 712 96169 0,19+0,24 avec épisode pluvieux a
2016
17h.
27 Oct. 2016 02:00-08:00 0,2+0,07 24+1,6 81+29 1,80+1,11 Radiatif développé
28 0ct.2016  05:00-9:30 0,07+0,03 2142 44422 0,85:0,41 Radiatif peu developpe
(>10m de hauteur)
Brouillard avec tres faible
01 Nov. 2016 08:10-09:40 0,04+0,01 11+1,5 223120 -1,16+0,28 LWC (non étudié par la
suite)
Brouillard lié a ’humidité
01-02 Nov. 1 8:00-02:00 0,09+0,02 23+1,4 180+031 0,94+0,25 importante dans Uair avec
2016 une formation par le haut,
brouillard développé
02 Déc. 2016 06:00-10:00 0,025+0,013 15+3 254156 0,05+0,02 Stratus




4.2.1.1 Influence du LWC sur le dép6t

Dans un premier temps nous avons cherché a savoir s’il était possible de prévoir le dépot occulte en
fonction du contenu en eau liquide dans U’air (LWC). Pour cela, nous avons tracé le dépot moyen sur
le sol nu en fonction du contenu en eau liquide moyen de chacun des épisodes de brouillard de la
campagne 2016 (Fig. 4.1). On précise que le terme sol nu ou terre sera employé pour désigner le bac
contenant la terre sans plantes. Le dépot moyen sur sol nu est considéré car il s’agit de fournir une
estimation « simplifiée » du dép6t, sans tenir compte de la surface offerte aux dépbts. Il est a noter
que U’épisode du 1°" Novembre 2016 au matin n’apparait pas car nous n’y avons mesuré que de
|’évaporation (perte de masse).

0,7 1 y =3,2x
0,6 -

{ 27/10

0,5 -
27/10

01-02/11 {
0,4 -
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02 4 17-18/10

0,1 -

O £ T T T 1
0,00 0,05 0,10 0,15 0,20 0,25

-0,1 /]
LWC (g.m3)

Masse d'eau déposée (g.m2.min1)

Figure 4.1 - Masse d’eau moyenne déposée sur le sol nu (g.m?min) en fonction du LWC moyen (g.m) de chaque épisode de
brouillard de la campagne 2016.

La figure 4.1 permet de mettre en évidence un lien fort entre le LWC moyen et le dép6t moyen sur
sol nu des brouillards étudiés au cours de la campagne 2016. Les brouillards de la campagne 2015
étant des brouillards givrants donc avec des caractéristiques bien différentes, nous n’en avons pas
tenu compte. Il serait donc possible de prévoir le dépot moyen via I’équation 4.1.

dépdt = 3,2 x LWC 0.1

Avec le dép6t en g.m?min et le LWC en g.m=. Concernant le dépdt moyen sur sol nu, le maximum
d’eau déposée est mesuré pour ’épisode du 27/10 alors que pour le dépot moyen sur cypres, ce
maximum correspond a U’épisode du 04/10 (Tableau 4-1). Ainsi, la corrélation LWC-masse d’eau
déposée est valable sur sol nu mais nécessite des ajustements, avec probablement ’introduction
d’autres parameétres sur les cyprés et plus généralement sur des végétaux avec une hauteur de
rugosité équivalente élevée. Il est probable que le dép6t de gouttelettes sur sol et les cyprés
n’obéissent pas aux mémes processus.

Pour le tableau 4-1 et la figure 4.1, seule la valeur moyenne du LWC des épisodes de brouillards a été
considérée. Or durant un événement de brouillard de plusieurs heures, le LWC peut varier de facon
importante. La figure 4.2 montre la répartition des valeurs de LWC pour chaque épisode de brouillard
étudié.
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Figure 4.2 - Distribution des LWC durant les épisodes de brouillard de la campagne 2016.

La figure 4.2 permet de compléter les informations du tableau 4-1 puisque les brouillards présentant
les plus faibles dépdts le 17/10, 01/11 et le 02/12 sont les épisodes dont la distribution de LWC est
comprise entre 0 et 0,1 g.m™3. Le 17/10, 68% des valeurs de LWC sont comprises entre 0 et 0,02 g.m"
3, cela traduit U’aspect intermittent de ce brouillard. Pour le 02/11, 20% des valeurs de LWC sont
égales a 0,1 g.m™® avec des valeurs allant jusqu’a 0,17 g.m™ ce qui explique le dép6ét moyen de 0,94
g.m2.minl. Le 28/10, le pourcentage de LWC supérieur a 0,1 g.m3 est assez faible (<7%) or les
maximas de LWC sont & 0,2 g.m™, ce qui influe probablement sur le dép6t moyen. Quant aux
brouillards avec les plus forts dépdts le 4/10 et le 27/10, ils présentent les LWC les plus élevés.
Cependant, on observe que le pourcentage de LWC supérieur a 0,2 g.m est plus important pour le
27/10 avec un maxima a 0,57 g.m™ alors méme que pour le 04/10 le dép6t moyen sur cyprés est
significativement plus élevé (Tableau 4-1). Pour le 27/10 la plupart des valeurs de LWC se concentre
entre 0,04 et 0,28 g.m3. Ainsi, il existe une bonne corrélation en moyenne du dépot sur sol nu pour
’ensemble des épisodes de brouillard au LWC, mais concernant le dépot sur les cyprés d’autres
parameétres doivent étre pris en compte.

Le LWC étant dépendant du nombre de gouttelettes et de leur taille, a LWC égal il est possible d’avoir
de nombreuses petites gouttelettes ou des grosses gouttelettes moins nombreuses. Dans quelle
mesure le diameétre des gouttelettes et leur concentration peuvent influer sur le dépdt moyen ?

4.2.1.2 Influence du diamétre des gouttelettes sur le dépot

Afin d’exprimer le diamétre d’une population de gouttelettes, le diamétre volumique médian (MVD)
est calculé. Le diamétre volumique médian est défini comme le diametre séparant la distribution en
taille des gouttelettes en deux aires égales. La figure 4.3 représente la masse d’eau moyenne déposée
sur sol nu en fonction du MVD des épisodes de brouillards 2016.
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Figure 4.3 - Masse d’eau moyenne déposée sur sol nu (g.m2.min) en fonction du MVD moyen (um) pour chaque épisode de

brouillard de la campagne 2016.

La corrélation entre la masse d’eau déposée et le MVD pour l’ensemble des épisodes est de 0,40 (Fig.
4.3), alors que la corrélation pour le LWC moyen est de 0,82 (Fig. 4.1). Pour quatre des six épisodes
de brouillards étudiés, la masse d’eau déposée est proportionnelle a la valeur du MVD. En revanche,
les épisodes du 28/10 et du 02/12 présentent des MVD moyen respectifs de 21 et 15 pm pour une
masse déposée moyenne inférieure a 0,1 g.m2.min". Pour le 28/10, cela peut s’expliquer en premiéere
analyse par le faible nombre de gouttelettes (44 particules.cm). Pour le 02/12 en revanche, le
nombre de particules est de 254 particules.cm, ce qui suggére probablement qu’un autre facteur
est susceptible d’expliquer ce faible dépot d’eau sur les surfaces. Le MDV moyen ne permet donc pas
de rendre compte de U’évolution du MVD (acquisition des données toutes les secondes) durant
|’épisode, c’est pourquoi la distribution des MVD pour chacun des brouillards observés en 2016 est
tracée (Fig.4.4).
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Figure 4.4 - Distribution des MVD durant les épisodes de brouillard de la campagne 2016.
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La figure 4.4 nous indique que pour les épisodes les plus importants en termes de masse d’eau déposée
(27/10, 04/10 et 02/11), les valeurs de MVD au-dessus de 20 microns sont les plus fréquentes. Pour
le 28/10, le pourcentage relativement élevé des valeurs de MVD au-dessus de 20 microns, méme avec
une faible concentration de gouttelettes peut expliquer le dépdt moyen sur cypres de 0,85 g.m=2.min-
1 (Tableau 4-1). En effet, sur les cypres la surface d’interception pour les gouttelettes est multipliée
par 3,5 par rapport a un sol nu, donc méme avec un faible nombre de gouttelettes il peut y a voir
impaction des gouttelettes. On remarque également, sur la figure 4.4 que le brouillard du 27/10
présentant les valeurs de MVD les plus élevées et les plus fréquemment distribuées, correspondent
aux dépdts les plus importants sur le sol nu mais ce n’est pas le cas pour les cyprés. Des parameétres
tels que la vitesse de vent et la turbulence sont a explorer pour expliquer cette différence de dépot
entre sol nu et cyprés. Concernant les épisodes avec de faible dépét : le 17/10, le 01/11 et le 02/12,
ils présentent des valeurs de MVD trés différentes. Le 17/10 est un épisode qui comporte beaucoup
de petites gouttelettes avec pour 20% de |’épisode des MVD de 3 microns et plus de 50% des valeurs
de MVD inférieures a 14 microns. Pour le 01/11, les valeurs de MVD sont réparties relativement
uniformément entre 6 et 21 microns et enfin pour le 02/12, on observe un pic de fréquence a 18%
pour les MVD de 5 microns et 13% pour les MVD de 19 microns qui n’explique pas le faible dépot du
02/12.

4.2.1.3 Influence de la concentration en gouttelettes sur le dépot

Le LWC étant la combinaison de la distribution en taille et de la concentration en gouttelettes,
la concentration moyenne des gouttelettes sur I’ensemble des brouillards de la campagne 2016 est
également étudiée.
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Figure 4.5 - Masse d’eau moyenne déposée sur le sol nu (g.m?>min™) en fonction de la concentration moyenne en gouttelettes
(cm) pour chaque épisode de brouillard de la campagne 2016.

La figure 4.5, qui représente la masse d’eau déposée en fonction de la concentration moyenne en
gouttelette pour les six épisodes de 2016, nous montre, en complément de la figure 4.4 que la taille
des gouttelettes semble étre un facteur plus important que le nombre de gouttelettes. En effet, un
épisode comme le 27/10 pour lequel une concentration moyenne de 81 gouttelettes.cm et un écart-
type de 29 gouttelettes.cmsont observés, constitue le brouillard avec le plus fort dépot (0,56 g.m-
2. minY). En revanche, le 02/12 présente une concentration de 254 gouttelettes.cm et un écart-type
de 56 gouttelettes.cm pour un dépot moyen de 0,05 g.m>min-t.
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Cette premiere partie de l’analyse des résultats de la campagne 2016, a permis de mettre en évidence
une corrélation entre le dépot moyen d’eau de brouillard sur sol nu et le LWC moyen de ’épisode.
En étudiant Uinfluence des deux facteurs a l’origine du contenu en eau liquide dans ’air, le diametre
des gouttelettes et leur concentration ; la distribution en taille des gouttelettes semble étre le
facteur prédominant qui conditionne la masse d’eau déposée par les gouttelettes de brouillard. Ainsi,
un brouillard composé de grosses gouttelettes (>20 microns) méme peu nombreuses, sera a ’origine
d’un dépot plus important qu’un brouillard composé de nombreuses petites gouttelettes. Cependant,
les différences observées entre le dépot sur sol nu et sur les cypres ne peuvent s’expliquer uniquement
par la variation des paramétres propres au brouillard et une étude des conditions de vent et de
turbulence est donc réalisée par la suite. De plus, étant donnée les fortes variations potentielles des
paramétres microphysiques durant un épisode brouillard, une étude détaillée de chaque cas de
brouillard de la campagne 2016 est réalisée.

4.2.2 Etude du dépdt des gouttelettes de brouillards des épisodes de la campagne 2016

4.2.2.1 Influence des surfaces de dép6t et des paramétres microphysiques

Dans un premier temps, afin d’examiner 'influence du type de surface sur le dépot des gouttelettes
de bouillard, U’évolution de la masse d’eau déposée par minute et par meétre carré de surface
végétalisée est étudiée durant un épisode de brouillard. Nous ne tiendrons pas compte de la surface
foliaire des plantes, il s’agit d’étudier le dépot sur un meétre carré de sol nu ou recouvert de cypreés,
d’herbes, de choux. Il est ainsi possible d’évaluer, si la présence d’un végétal a une influence sur le
dépdt du fait de sa structure, de sa hauteur ou de [’agencement de ces feuilles. Puis, & partir des
données de dépodt et des données microphysiques du brouillard (LWC et distribution en taille des
gouttelettes), il est possible d’évaluer I’impact des variations de ces paramétres sur le dépot.

e Brouillard du 4 octobre 2016

04/10/16

6 - —&—6 cyprés —l—choux herbes =¢—solnu
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Figure 4.6 - Evolution temporelle de la masse d’eau (g.m2.min?) déposée sur les végétaux et le sol nu/terre durant |’épisode
de brouillard du 04/10/16.
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La figure 4.6 montre que conformément a ce qui a été observé pour les deux épisodes de la campagne
2015 (cf. partie 4.1), le dépbt sur les choux et la terre est sensiblement le méme avec peu de
variations, en moyenne 0,48 g.mint.m2 pour les choux et 0,44 g.min>.m pour la terre. L’herbe
représentant une surface de dépét foliaire plus importante, le dépét y est en moyenne deux fois plus
élevé que sur les choux (0,99 g.mint.m2) et le sol nu. Concernant les cypres, ils constituent le couvert
végétal avec la plus forte densité de biomasse et le dépot est jusqu’a 5 fois plus important que sur la
terre et les choux, la surface de dépdt du couvert cyprés étant 3,5 fois plus élevées que la surface
sol nu. La valeur moyenne d’eau de brouillard se déposant sur les cyprés est de 2,28 g.mint.m=2.
L’évolution du LWC ainsi que du nombre et de la taille des gouttelettes permettent d’expliquer les
variations de masse d’eau déposée durant ’épisode du 04/10/16.
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Figure 4.7 - Evolution temporelle du contenu en eau liquide dans 'air ou LWC (g.m?®) (a) et de la concentration en particules
(cm™®) (b) du 04/10/16.

L’épisode du 4 octobre 2016 présente des valeurs de LWC trés importantes pouvant atteindre 0,3 g.m"
3 pour une concentration de 220 gouttelettes par cm (Fig. 4.7(a)). Ce pic de LWC a 04h10 correspond
au maxima de dépots d’eau de brouillard sur toutes sur les surfaces entre 04h15 et 04h18. Nous
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observons cependant, que les valeurs les plus élevées de LWC durant cet épisode ne correspondent
pas au moment ou la concentration en gouttelettes est la plus élevée. Par exemple, pour un LWC de
0,3 g.m la concentration en gouttelettes est de 220 par cm alors que pour un LWC de 0,17 g.m la
concentration est de 310 gouttlettes.cm= a 03h00. A partir de 03h20, le nombre total de gouttelettes
diminue alors que le nombre de grosses gouttelettes (entre 15 et 20 microns) doublent. Cela
correspond a une phase ou, les petites gouttelettes grossissent par coalescence et/ou condensation.
Le nombre de gouttelettes est donc moins élevé mais le contenu en eau liquide est plus important.
Par ailleurs, lorsque le brouillard entre en phase de dissipation, avec un LWC inférieur 4 0,1 g.m=3 a
05h30, il ne s’agit pas d’une diminution nette du nombre total de gouttelettes qui reste relativement
constant entre 05h00 et 06h00 mais d’une diminution du nombre de grosses gouttelettes (de 10 a 50
microns). A partir de 05h20, le LWC diminue et reste inférieur a 0,1 g.m=3, ce qui entraine une
diminution également de la masse d’eau déposée sur toutes les surfaces. Lorsque le dépot est faible,
les écarts de dépots entre les différentes surfaces ont tendance a se réduire. Il semble, d’apres ces
mesures que le LWC soit principalement influencé par la concentration des grosses gouttelettes (Fig.
4.6). Les variations du dépot semblent fortement corrélées a I’évolution du LWC. Cette corrélation
dépot-LWC est confirmée par la figure 4.8 représentant la masse d’eau déposée en fonction du LWC.

Masse d'eau déposée (g.m2.min!)

0

0,00 0,05 0,10 0,15 0,20 0,25
LWC (g.m?3)

Figure 4.8 - Masse d’eau déposée sur les cyprés (g.m2.min*) en fonction du LWC (g.m) de ’épisode du 04/10/16.

Pour obtenir la figure 4.8, nous avons pris en compte les données de pesées pour |’épisode du 4
octobre entre 02h47 et 06h30 (Fig. 4.6). Lors de cette phase, le nombre de gouttelettes ne subit que
deux fortes variations en un court laps de temps, entre 03h20 et 04h00, ou le nombre de gouttelettes
est proche de 0 (Fig. 4.7(b)). Les pesées étant réalisées toutes les 10 minutes, les valeurs moyennes
de LWC sur cette méme période sont calculées. Plus de 57% des valeurs moyennes de LWC sont
supérieures a 0,1 g.m3. Cela s’explique par le fait que la période étudiée, ne comprend pas la phase
de formation du brouillard et peu la phase de dissipation pour laquelle les valeurs d’évaporation
(masses de dépot négatives) n’ont pas été prises en compte. La relation entre la masse d’eau déposée
et le LWC est spécifique a cet épisode puisque le coefficient liant ces deux paramétres est de 22 (Fig.
4.8) est déterminé pour le 4 octobre, alors que pour l’ensemble des épisodes de brouillard ce
coefficient est de 3,2 (Eq. 4.1).

Nous avons vu que le LWC est fortement influencé par le nombre de grosses gouttelettes. Afin
d’évaluer si le dépot de grosses gouttelettes est le processus majoritairement a ’origine du dépot
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d’eau de brouillard, la masse d’eau déposée en fonction de la concentration des gouttelettes
comprises entre 20 et 50 microns est tracée (Fig. 4.9).

y =1,36In(x) + 0,51
R?2=0,92

18

Masse d'eau déposée (g.m2.min!)

Concentration des gouttelettes de 20-50 um (cm-3)

Figure 4.9 - Masse d’eau déposée sur les cypres (g.m2.min?) en fonction de la concentration des gouttelettes de 20 a 50 um
(cm®) pour U’épisode du 04/10/16.

La figure 4.9 met en évidence une relation logarithmique entre la masse d’eau déposée et la
concentration en gouttelettes de 20 a 50 microns. Les masses d’eau déposées négatives correspondent
au début de la phase de dissipation du brouillard ou le nombre de grosses gouttelettes diminuent.

L’épisode de brouillard radiatif du 4 octobre correspond a un brouillard pour lequel la masse d’eau
déposée semble provenir du dépdt des grosses gouttelettes (20 a 50 um). Le calcul de la vitesse de
dépdt des gouttelettes basé sur la relation théorique entre vitesse et diamétre pour cet épisode,
permettra de déterminer l’importance de la composante turbulente de la vitesse de dépot des grosses
gouttelettes par rapport a la composante sédimentation.

Les épisodes du 4 octobre et du 27 octobre sont les deux brouillards dont les valeurs de dépot d’eau
de brouillard sont les plus élevées en moyenne. L’étude détaillée du 27 octobre permet d’établir si
les processus de dépot sont les mémes pour ces deux épisodes.

e Brouillard du 27 octobre 2016

Pour I’épisode du 27 octobre, il a été possible de mesurer le dépot d’eau de brouillard sur huit surfaces
différentes : six cypres, quatre cypres, trois cyprés, un cypres, choux, herbe, colza et sol nu (Fig.
4.10). L’utilisation de surfaces de dépdt constituées d’un nombre différent de cyprés permet de
mettre en évidence 'impact de la densité d’un végétal sur le dépot d’eau de brouillard.
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Figure 4.10 - Evolution de la masse d’eau (g.m2.min-1) déposée sur les végétaux (6 cypres, choux, herbes) et le sol nu (a)
durant [’épisode de brouillard du 27/10/16 ; évolution de la masse d’eau (g.m2.min-) déposée sur les cypreés (6, 4, 3 et 1)
durant ’épisode de brouillard du 27/10/16 (b).

Dans le cas du 27 octobre 2017, les valeurs de LWC sont trés importantes ce qui produit un dépot
d’eau conséquent de l’ordre du gramme par métre carré et par minute (tableau 4-1 et Fig. 4.10 (a)).
Cet épisode confirme que lorsque le LWC est supérieur a 0,1 g.m=, le dépot est beaucoup plus
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important sur les six cyprés et [’herbe que sur les choux et le sol nu. Le dép6t sur un seul cyprés est
similaire a celui sur ’herbe.

La figure 4.10 (b)) montre, que la masse d’eau déposée au sol pour six, quatre et trois cypres est peu
variable ; seul le dépot sur une surface ne comprenant qu’un seul cypres est significativement plus
faible. L’effet « d’écrantage » selon lequel le dépot sur les cyprés varie en fonction de leur densité
(plus la densité d’arbres est élevée plus U’effet d’écran est important) n’est donc pas observable a
partir de cette expérience.
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Figure 4.11 - Evolution temporelle du contenu en eau liquide dans ’air ou LWC (g.m™) (a) et de la concentration en
particules (cm=) (b) du 27/10/16.

Le 27 octobre 2016 est un cas assez particulier car il présente des valeurs de LWC trés élevées ; en
moyenne 0,2 g.m (Fig.4.11(a)). Cela s’explique par le nombre de trés grosses gouttelettes (>20
microns) qui reste relativement élevé sur tout l’épisode de brouillard (Fig.4.11(b)), en moyenne 21%
du nombre total de gouttelettes (Fig. 4.11(a)). La concentration en gouttelettes est en revanche plus
faible que pour l’épisode du 4 octobre 2016, avec un maximum a 190 gouttelettes.cm= a 07h25
(Fig.4.11(b)). Durant tout l’épisode, les trés grosses gouttelettes sont responsables de ces contenus
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en eau liquide élevés. Cela confirme les observations précédentes, a savoir que le nombre de grosses
gouttelettes va déterminer principalement le contenu en eau liquide dans l’air. Contrairement a
I’épisode du 4 octobre, les pics de LWC ne correspondent pas systématiquement aux maxima de masse
d’eau déposée (Fig. 4.10 et 4.11(a)). D’apreés la figure 4.10, une masse d’eau déposée négative est
observée a 03h30 pour la surface composée de six cypres, or la masse d’eau déposée est positive pour
le reste des surfaces plantées de cypres. Il semblerait que ce soit di a une erreur lors du report des
données car cette période correspond a des valeurs de LWC trés fortes (>0,2 g.m®) (Fig. 4.11(a)).

Masse d'eau déposée (g.m2.min1)

LWC (g.m3)

Figure 4.12 - Masse d’eau déposée sur les cypres (g.m2.min*) en fonction du LWC (g.m) pour !’épisode du 27/10/16.
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Figure 4.13 - Masse d’eau déposée sur les cypres (g.m2.min*) en fonction de la concentration des gouttelettes de 20 a 50 um
(cm®) pour ’épisode du 27/10/16.

D’aprés la figure 4.12, la tendance générale selon laquelle plus le contenu en eau liquide est
important, plus le dépot est élevé est respectée. La figure 4.13 est quasiment identique a la figure
4.12 représentant le dép6t en fonction de la concentration des gouttelettes de 20 a 50 microns car la
proportion de gouttelettes est élevée (21%) ce qui indique qu’une grosse partie de l’eau liquide dans
’air est contenue dans ces grosses gouttelettes.
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L’épisode du 27 octobre pour lequel le dépot d’eau de brouillard ne dépend pas seulement du contenu
en eau liquide dans ’air, suggére que malgré une forte concentration en grosses gouttelettes, des
facteurs tels que la vitesse de vent ou la turbulence peuvent expliquer les variations de dépot.

e Brouillard du 01 au 02 Novembre 2016
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Figure 4.14 - Evolution de la masse d’eau (g.m2.min-) déposée sur les végétaux et le sol nu/terre durant |’épisode de brouillard
du 01-02/11/16.
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Figure 4.15 - Evolution temporelle du contenu en eau liquide dans l’air ou LWC (g.m?) (a) et de la concentration en
particules (cm=) (b) du 01-02/11/16.

Dans le cas de U’épisode du 1 au 2 Novembre 2016, les variations de la masse d’eau déposée sur les
végétaux (Fig. 4.14) et I’évolution du LWC et du nombre de gouttelettes (Fig. 4.15 (a) & (b)) sont a
étudier parallelement. En effet, durant la période de pesée, le contenu en eau liquide est assez
constant avec une valeur moyenne de 0,09 g.m=2et un écart-type de 0,02 (Tableau 4-1). La diminution
majeure de LWC apparait de 19h40 jusqu’a 22h00 avec un LWC proche de 0,05 g.m™ (Fig. 4.15 (a)).
Concernant le dépot, la figure 4.14 montre que |’écart de masse d’eau déposée entre les cyprés et
les autres surfaces (végétation basse et sol nu) diminue entre 20h20 et 22h00, ce qui correspond a la
période ou le LWC est inférieure a 0,1 g.m=. Cette diminution du LWC a pour origine, une baisse de
la concentration du nombre de gouttelettes (Fig. 4.15 (b)) qui est divisée par deux en moyenne de
20h00 a 21h00.
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Figure 4.17 - Masse d’eau déposée sur les cypres (g.m2.min*) en fonction de la concentration des gouttelettes de 20 a 50 um
(cm®) de U’épisode du 01-02/11/16.

La figure 4.16 représentant la masse d’eau déposée sur les cypres en fonction du LWC ne met pas en
évidence de dépendance des quantités d’eau de brouillard déposée avec le LWC car le contenu en
eau liquide dans U’air durant la période de pesée est assez stable. Une grande majorité des valeurs
de LWC est comprise entre 0,05 et 0,15 g.m=3. Le flux de dép6t est également peu variable et compris
entre 0,5 et 1,5 g. m2.mint. Cela montre que, pour de faibles variations de LWC, le dépdt sera
également peu variable.



Chapitre 4 - Analyse des données des campagnes Bure 2015 107/167
et 2016

e Brouillard du 28 octobre 2016
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Figure 4.18 - Evolution de la masse d’eau (g.m2.min-1) déposée sur les végétaux (6 cypres, choux, herbes) et le sol nu (a)
durant ’épisode de brouillard du 28/10/16 ; évolution de la masse d’eau (g.m2.min-!) déposée sur les cyprés (6, 4, 3 et 1)
durant ’épisode de brouillard du 28/10/16 (b).
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Figure 4.19 - Evolution temporelle du contenu en eau liquide dans U’air ou LWC (g.m™®) (a) et de la concentration en
particules (cm=) (b) du 28/10/16.

Pour le brouillard du 28 octobre 2016, deux phases de dépdt sont visibles (Fig. 4.18 (a)), une premiére
phase de 05h00 a 07h00 ot la moyenne du LWC est égale a 0,08 g.m-3 (Fig. 4.19 (a)), puis une seconde
phase de 07h00 a 08h30, durant laquelle le LWC est en moyenne égale a 0,03 g.m™3. Ces phases
correspondent aux différents stades de développement du brouillard. En effet, selon la figure 4.19
(b), de 04h00 a 05h00, la concentration en gouttelettes est importante avec majoritairement des
petites gouttelettes (<10 microns). A partir de 05h00 le maximum de LWC est atteint pour ce
brouillard car le nombre de grosses gouttelettes (>10 microns) augmentent alors que la concentration
totale en gouttelettes diminue. (Fig. 4.19 (a) & (b)). Les gouttelettes se réunissent pour former des
gouttelettes plus grosses. Ce phénomene se poursuit jusqu’a 07h00, a ce moment, la concentration
totale de gouttelettes a fortement diminué (<50 cm) pourtant le LWC atteint 0,1 g.m™. Cela peut
s’expliquer par le nombre de grosses gouttelettes. A partir de 08h00 le nombre de grosses gouttelettes
chute de méme que le LWC alors que le nombre de petites gouttelettes augmente, le brouillard se
dissipe par évaporation des gouttelettes.

Durant la seconde phase, du fait d’un contenu en eau liquide dans Uair faible, le dépot est quasi nul
guelle que soit la surface de dépdt. La figure 4.18 (b) ne montre pas de différence majeure en termes



Chapitre 4 - Analyse des données des campagnes Bure 2015 109/167
et 2016

de dépot entre les différentes densités de cyprés contrairement a la phase d’évaporation ou le flux
d’évaporation est proportionnel a la densité en végétaux des surfaces. (Fig. 4.18 (a) et (b)).
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Figure 4.20 - Masse d’eau déposée sur les cypres (g.m2.min*) en fonction du LWC (g.m) de !’épisode du 28/10/16.

La figure 4.20 montre qu’il existe effectivement une corrélation entre masse d’eau déposée sur les
cyprés et LWC, il s’agit d’une relation logarithmique et non pas linéaire comme pour le 4 octobre
2016. Afin de tracer cette courbe, les flux d’eau d’évaporation (masse d’eau déposée <0 g.m-2.min™)
ont été pris en compte ce qui pourrait expliquer une dépendance non-linéaire du dép6t avec le LWC
dans ce cas. On suppose que la cinétique du processus d’évaporation n’est pas la méme que celle
conduisant au dépdt des gouttelettes (condensation et coalescence).
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Figure 4.21- Masse d’eau déposée sur les cyprés (g.m2.min*) en fonction de la concentration des gouttelettes de 20 a 50 um
(cm®) pour ’épisode du 28/10/16.
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Malgré la corrélation entre le LWC et la masse d’eau de brouillard déposée sur les cyprés la
concentration en grosses gouttelettes n’ait pas d’impact sur le dépot (Fig. 4.21). Dans le cas de faibles
concentrations (<2 cm3), on observe les minima de flux d’eau de brouillard. Les minima correspondant
a des flux d’évaporation.

e Brouillard du 17 au 18 octobre 2016
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Figure 4.22 - Evolution de la masse d’eau (g.m2.min*) déposée sur les végétaux (6 cyprés, choux, herbes) et le sol nu/terre
(@) durant I’épisode de brouillard du 17-18/10/16 ; évolution de la masse d’eau (g.m?2.min) déposée sur les cypres (6, 4, 3
et 1) durant [’épisode de brouillard du 17-18/10/16 (b).
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Figure 4.23 - Evolution temporelle du contenu en eau liquide dans U’air ou LWC (g.m™®) (a) et de la concentration en
particules (cm=) (b) du 17 au 18/10/16.

Pour ’épisode du 17 au 18 octobre 2016, les valeurs de LWC sont majoritairement inférieures a 0,1
g.m3(Fig. 4.23 (a)), les seules valeurs de LWC supérieures a 0,1 g.m2 sont observées entre 01h30 et
02h00. La figure 4.22 (a) montre que jusqu’a 01h00, il n’existe que peu de différence en termes de
dépdt entre les six cyprés et les trois autres surfaces (végétation basse et sol). En effet, la différence
de dépdt entre la surface la plus « déposante » (les six cyprés) et celle avec le plus faible dépdt (sol
nu/terre) est en moyenne égale a 0,08 g.m2.min sur cette période. Cela confirme ce qui a été
observée précédemment pour |’épisode du 01-02/11 et du 28/10. Lorsque les LWC sont faibles (<0,1
g.m3), cela entraine des dépots faibles sur lesquels les types de surface n’ont pas d’influence. Lors
du pic de LWC a 0,18 g.m=3a 02 h0O (Fig. 4.23 (a)), les masses d’eau déposée sont plus importantes
sur les cypreés et I’herbe que sur les choux et la terre (Fig.4.22 (a)), ce qui a été observé dans le cas
du 4 octobre 2016 également. Par ailleurs, il ne semble pas y avoir de différence significative de
dépot sur des surfaces de cypres de densité allant d’un a six cyprés (Fig. 4.22(b)). Lorsque le LWC est
égale a 0 de 22h30 a 23h20 puis de 00h20 a 01h00, |’évaporation de |’eau déposée sur ’ensemble des
surfaces est constatée.



Chapitre 4 - Analyse des données des campagnes Bure 2015 112/167
et 2016

Le contenu en eau liquide assez faible de cet épisode de brouillard s’explique probablement par la
faible teneur en gouttelettes supérieures a 20 microns (Fig. 4.23 (b)).
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Figure 4.24 - Contenu en eau liquide dans air ou LWC (g.m™) en fonction de de la concentration totale de gouttelettes
(cm®).

Du fait de l’absence de trés grosses gouttelettes (en moyenne 0,1 gouttelettes.cm) supérieures a 20
microns sur 'ensemble de U’épisode de brouillard, le LWC est directement proportionnel a la
concentration totale de gouttelettes (Fig. 4.24).

0,8
\d
*

0,6 *
_ . .
c
E 04 . ® Y ¢
o L ad
£ .
o)
P 0,2 L 4 L 4 L 4 .
N o o
-c 0’0 “ T T T v ‘ T T T T T 1
] 0,00 0,01 0,02 0,03 0,04 0,05 0,06 0,07 0,08 0,09 0,10
Q
-]
s 02
a
(1]
b=

-0,4

-0,6

LWC (g.m3)

Figure 4.25 - Masse d’eau déposée sur les cypres (g.m2.min*) en fonction du LWC (g.m) de [’épisode du 17-18/10/16.
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La figure 4.25 ne permet pas de mettre en évidence une corrélation entre masse d’eau déposée par
les gouttelettes de brouillard et le LWC. Cela ne signifie pas forcément qu’il n’y a pas de lien entre
ces deux parametres.

En effet, les variations de LWC durant cet épisode sont fréquentes et tres rapides, or [’utilisation des
balances pour la pesée du dépdt occulte nécessite une accumulation au moins supérieure a 0,1 g pour
étre détectée. Le dispositif ne permet pas de rendre compte des faibles variations de flux d’eau
déposée.

e Brouillard du 02 décembre 2016
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Figure 4.26 - Evolution de la masse d’eau (g.m2.min) déposée sur les végétaux et le sol nu/terre durant U’épisode de
brouillard du 02/12/16.
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Figure 4.27 - Evolution temporelle du contenu en eau liquide dans l’air ou LWC (g.m?) (a) et de la concentration en
particules (cm-°) (b) du 02/12/16.

Le brouillard du 02 décembre 2016 est relativement court (environ trois heures), cependant les
observations faites pour les épisodes étudiés précédemment sont les mémes. De 08h30 a 09h30, le
LWC est supérieur a 0,1 g.m (Fig. 4.25 (a)). Durant cette période, le dép6t sur les cyprés est environ
quatre fois plus important que sur les autres surfaces (végétation basse et sol nu).

Quant a la concentration en gouttelettes, elle est élevée, avec un maximum de 400 gouttelettes par
cm® a 08h00. Or généralement, plus la concentration en gouttelettes est forte plus leur diamétre
tendra a étre faible du fait de la compétition pour l‘eau liquide dans l’air, cela n’est vrai qu’une fois
que les gouttelettes sont formées (Mazoyer, 2016). Cela est confirmée par le fait qu’il s’agit d’un
brouillard composé a plus de 50 % de fines gouttelettes (<5 microns) (Fig.4.27 (b)). Les valeurs les
plus élevées de LWC sont expliquées par la contribution des gouttelettes de diametre supérieur a 10
um entre 08h10 et 09h20.
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Figure 4.28 - Masse d’eau déposée sur les cypres (g.m2.min*) en fonction du LWC (g.m) pour !’épisode du 02/12/16.
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Figure 4.29 - Masse d’eau déposée sur les cypres (g.m2.min*) en fonction de la concentration des gouttelettes de 20 a 50 um
(cm®) de U’épisode du 02/12/16.

Dans le cas du 2 décembre 2016, la tendance selon laquelle la masse d’eau de brouillard déposée est
d’autant plus importante que le LWC est élevée, est respectée. En revanche, il ne s’agit pas tout a
fait d’une relation linéaire (Fig. 4.28). Le LWC étant fortement corrélé a la concentration des grosses
gouttelettes (20 a 50 microns), le coefficient de corrélation entre la masse d’eau déposée et le LWC
(0,45) est quasi identique a celui entre la masse d’eau déposée et la concentration des grosses
gouttelettes (0,48) (Fig. 4.28 & 4.29).

Synthése des connaissances issues de l’analyse de différents épisodes de brouillards

L’analyse détaillée de ’ensemble des cas de dépot 2016 montre que pour des LWC inférieurs a 0,1
g.m3, dans le cas de dépot faible, nous n’observons pas de différence de dépdt en fonction des
surfaces (surfaces sol nu ou différents végétaux). Il pourrait s’agir d’un manque de sensibilité de la
balance, le dép6t étant trop faible. Ainsi, pour un épisode de brouillard comme le 2 décembre, avec
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de nombreuses petites gouttelettes, le dépot d’eau de brouillard moyen est moins important que pour
un épisode composé de peu de grosses gouttelettes. Dans le cas de fort LWC, supérieur & 0,1 g.m=,
la quantité d’eau liquide est portée par les grosses gouttelettes. Cependant, il est difficile d’estimer
le dépdt occulte seulement a partir des paramétres propres au brouillard que sont le LWC, la
distribution en taille des gouttelettes et leur concentration. C’est pourquoi, dans le chapitre suivant,
nous nous intéressons a d’autres parametres comme le vent et la turbulence qui sont également
susceptibles de moduler Uintensité du dépot des gouttelettes.
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Le dépdt des gouttelettes de brouillard dépend de deux phénoménes, la turbulence liée a
’écoulement de l’air au voisinage d’obstacles ou de surfaces et les forces gravitationnelles (cf.
2.3.2.1). La contribution des forces gravitationnelles est déterminée grace a la mesure de la
distribution granulométrique des gouttelettes. Afin de déterminer U'effet et la contribution de la
turbulence, il est nécessaire de définir la notion de turbulence. La turbulence atmosphérique est
constituée par les mouvements irréguliers de l’air permettant le transfert de quantité de mouvement,
de chaleur ou d’humidité. Des études ont permis de mettre en évidence l’impact de la turbulence sur
le cycle de vie du brouillard (Bergot, 2013; Terradellas, Ferreres, & Soler, 2008). Dans ce chapitre,
Uinfluence potentielle de la turbulence sur la masse d’eau de brouillard déposée sur les plantes est
étudiée puis le calcul des vitesses de dépot est réalisé.

5.1 EFFETS DE LA TURBULENCE SUR LA MASSE D’EAU DEPOSEE PAR LES
GOUTTELETTES DE BROUILLARD

La notion de turbulence étant complexe, elle peut étre décrite de maniere statistique par des
moyennes temporelles de grandeurs physiques caractérisant le champ formé par les mouvements
d’air. L’énergie cinétique turbulente (Turbulence Kinetic Energy ou TKE) est la grandeur utilisée pour
décrire la turbulence du systéme. Il s’agit de |’énergie cinétique moyenne par unité de masse associée
aux tourbillons. Elle constitue une mesure de l’intensité tourbillonnaire, elle est calculée a partir des
mesures de vitesse de vent obtenues grace a un anémometre ultrasonique. La TKE est généralement
définie comme la moyenne quadratique des fluctuations de vitesse dans les trois directions u,v etw
(Eg.5.1) (Foken, 2008).

TkE =2 ((w7) + (v72) + (w?)) 5.1)

Le calcul des valeurs de TKE sur une période de 30 minutes est effectué par le CNRM. L’objectif de
I’étude de la TKE est de déterminer si la turbulence de la couche d’air permet de contribuer au dépot
durant les périodes pour lesquelles la quantité en eau liquide dans ’air ne suffit pas a expliquer la
masse d’eau déposée. Pour cela, I’évolution de la masse d’eau déposée et de la TKE en fonction du
temps pour chaque épisode de brouillard de la saison 2016, a été tracée. A noter que seules les
données de TKE de la campagne 2016 sont disponibles. Les brouillards a fort dépét sont distingués
des brouillards a faible dépét. La surface choisie pour I’étude de la masse d’eau déposée par rapport
a la TKE correspond a la surface plantée de six cypres car il s’agit, en général, du dépot le plus
important permettant de mettre en évidence le phénomene avec certitude. Par ailleurs, la structure
3D des arbres et des aiguilles de cypres est un élément pouvant entrainer des phénomeénes turbulents.
On suppose que lorsque la turbulence de la parcelle d’air autour des cypres augmente, ’impaction
des gouttelettes de brouillards sur les cyprés augmente également.
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5.1.1 Episodes de brouillard a l’origine d’un dépét important

e Brouillard du 4 octobre 2016
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Figure 5.1 - Evolution temporelle de la masse d’eau (g.m2.min™) déposée sur les cyprés et de la TKE (m2.s?) durant ’épisode

de brouillard du 04/10/16.

e Brouillard du 27 octobre 2016
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Figure 5.2 - Evolution temporelle de la masse d’eau (g.m2.min™) déposée sur les cyprés et de la TKE (m2.s2) durant ’épisode

de brouillard du 27/10/16.
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Dans le cas de brouillards a forts dépdts comme ceux du 04/10 (fig. 5.1) et du 27/10 (fig. 5.2), la TKE
et la masse d’eau déposée sur les cypres ont un comportement tres différent. On notera cependant,
que pour U’épisode du 04/10, lorsque la TKE augmente au-dela de 0,6 m2.s? entre 05h00 et 05h30, le
dépdt diminue. Dans ce cas, ’augmentation de la turbulence est a l'origine de la dissipation du
brouillard. Pour ces deux épisodes, la masse d’eau déposée provient principalement de la contribution
des grosses gouttelettes dont le MVD moyen pour ces deux épisodes est respectivement de 20 et 24
microns (Tab 4-1). Le calcul de la TKE ne permet pas de mettre en évidence ’impact de la turbulence
sur le dépdt. Il semble que pour cet épisode le niveau de turbulence ne soit pas suffisant pour avoir
un effet significatif sur le dépot des grosses gouttelettes.

e Brouillard de la nuit du 1®" au 2 novembre 2016

—8— 6 cyprés vent TKE
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=
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Figure 5.3 - Evolution de la masse d’eau (g.m2.min*) déposée sur les cyprés et de la TKE (m?.s?) durant |’épisode de brouillard
du 01-02/11/16.

L’épisode du 01-02/11 (Fig.5.3) permet de réfuter U’hypothése selon laquelle la turbulence
n’influencerait pas le dépot des grosses gouttelettes. En effet, la figure 5.3 montre que la vitesse de
vent suit globalement les variations de la TKE.

L’évolution de la masse d’eau déposée semble également suivre celle de la vitesse de vent pour
laquelle on dispose de données toutes les minutes. Il n’est pas possible a partir de la figure 5.3 de
déterminer si la vitesse du vent favorise "impaction des gouttelettes ou si le vent a une action sur le
contenu en eau liquide dans U’air qui de ce fait conditionne le dépo6t. Cependant, méme dans le cas
de gouttelettes supermicroniques (<10 microns), le vent et la turbulence peuvent influencer le dépét.

5.1.2 Episodes de brouillard présentant un dép6t faible

Les brouillards dont le dép6t est faible sont constitués de gouttelettes de plus petite taille que
les épisodes de brouillards a fort dép6t (cf. Chapitre 4). Le fait que les petites gouttelettes soient
plus sensibles aux effets de la turbulence que les grosses gouttelettes (les forces gravitationnelles
étant proportionnelles au volume des gouttelettes), représente une des hypothéses initiales de
l’étude. Selon cette hypothese, la turbulence est susceptible d’avoir une influence plus grande sur la
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masse d’eau de brouillard déposée sur les épisodes a faible dépot, composés de petites gouttelettes,

que sur les épisodes a fort dépot.

e Brouillard de la nuit du 17 au 18 octobre 2016
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Figure 5.4 - Evolution temporelle de la masse d’eau (g.m2.min) déposée sur les cyprés et de la TKE (m?2.s?) durant |’épisode
de brouillard du 17-18/10/16.
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Figure 5.5 - Evolution temporelle de la masse d’eau (g.m2.min) déposée sur les cyprés et de la TKE (m2.s%) durant |’épisode
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e Le brouillard du 2 décembre 2016
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Figure 5.6 - Evolution temporelle de la masse d’eau (g.m2.min) déposée sur les cypres et de la TKE (m2.s%) durant |’épisode
de brouillard du 02/12/16.

Les figures 5.4, 5.5 et 5.6 représentant la masse d’eau déposée sur les cypres et les variations de TKE
durant le brouillard du 17-18/10, du 28/10 et du 02/12, ne mettent pas en évidence une quelconque
influence de la TKE sur le dépét.

Jusqu’a présent, on considérait que les gouttelettes de nuage et de brouillard qui ont des diameétres
de Uordre de la dizaine de microns se déposaient principalement par sédimentation. Or, ’épisode du
1°" au 2 novembre 2016 montre que la turbulence peut contribuer significativement au dépot. Il est
néanmoins difficile dans le cas d’expériences in situ d’isoler un seul paramétre tel que le vent ou la
turbulence.

Le calcul de vitesses de dép6t a partir des données expérimentales obtenues durant la thése et la
comparaison de ces derniéres aux vitesses théoriques de sédimentation des gouttelettes permettent
également d’appréhender 'impact de la turbulence sur le dépot. Des vitesses de sédimentation
comprises entre 1,6 et 1,8 cm.s durant la phase la plus dense du brouillard et sensiblement plus
faibles (comprises entre 0,7 et 1,4 cm.s?) ont été calculées par Bergot and Guedalia (1994) pendant
la phase de dissipation, a partir de distributions granulométriques de gouttelettes observées.

5.2 VITESSES DE DEPOT

5.2.1 Calcul de la vitesse de dépdt des gouttelettes

Le dépdt des gouttelettes de brouillard est piloté par les mémes processus mécaniques que le
dépdt sec de particules supermicroniques (Petroff, 2005). La modélisation du dépét sec nécessite le
calcul des vitesses de dépot des aérosols secs. De la méme maniere, dans le cadre de la modélisation
d’un brouillard ou du dép6t par les brouillards, la vitesse de dépot des gouttelettes doit étre connue
afin d’estimer la composante dépot du brouillard. A partir des données de variation de masse d’eau
déposée Am (g.m2.s) obtenues par pesée et des mesures du contenu en eau liquide dans Uair LWC
(g.m™3), la vitesse de dépot des gouttelettes V,; (m.s™?) est calculée (Eq 5.1).



Chapitre 5 - Effet de la turbulence sur le dépbt et vitesse de dépot 125/167

Am
- (5.1)
Va LWC

Le LWC étant mesuré toutes les secondes, une moyenne des valeurs de LWC sur une période de dix
minutes est utilisée pour calculer les vitesses de dépbt des gouttelettes pour chaque pesée.

La vitesse de dépét (V;) des gouttelettes comporte deux composantes : (V;) la vitesse turbulente et
V, la vitesse de sédimentation représentant respectivement la contribution des forces turbulentes et
des forces gravitationnelles sur le dépbt (Eq. 5.2) (Dollard & Unsworth, 1983).

Vo=V, +V, (5.2)

La vitesse de sédimentation dépend directement de la distribution granulométrique des gouttelettes
selon |’équation (5-3) (Renoux & Boulaud, 1998) :

(pp — Pair) X dzzj X g xC; (53)

V. =
s 18 x Uair

avec p, et p,;, respectivement la masse volumique de la particule et celle de Uair ; d, le diamétre
de la particule; g accélération de la pesanteur ; C, le facteur de Cunningham et yu,;, la viscosité de
[’air. On précise que le facteur de Cunningham C, est un facteur correctif permettant de fournir une
expression de la trainée d’une particule (Mailliat, 2012). Ce facteur dépend de la taille de la particule.

Fr = 3nug;,yd, (5.4)

En effet, ’équation (5-3) est déduite de la loi de Stokes (Eq 5-4) qui régit la force de trainée Fr
qu’exerce un fluide, dans notre cas ’air, sur une particule de diamétre d,. La loi de Stokes s’applique
pour une particule dont le diametre doit étre plus grand que le libre parcours moyen A, dans le gaz
porteur. Cette condition est vérifiée par le nombre de Knudsen qui correspond au rapport du libre
parcours moyen au rayon d’une particule (Eq. 5-5) :

K, =26 (5.5)

Dans ’air, a la pression atmosphérique et a 20°C, le libre parcours moyen est de 0,07 um. Lorsque la
particule est petite et donc que le nombre de Knudsen est grand, la loi de Stokes n’est pas applicable.
Dans ce cas de figure, l’introduction du facteur de Cunningham (C.) permet de corriger ’expression
de la trainée.
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Figure 5.7 - Facteur de Cunningham en fonction du diamétre de la particule (Mailliat, 2012).

Les particules dont le diamétre est supérieur & quelques microns ne nécessitent pas de facteur de
correction car leur nombre de Knudsen est trés faible (Fig. 5.7). Dans le cas des gouttelettes de
brouillards, mesurables par le PVM et les FM (diamétre de 1 & 50 microns), le facteur de Cunningham
est donc égal a 1.

A partir de la vitesse de dépét et de la vitesse de sédimentation des gouttelettes, il est possible de
déduire une vitesse turbulente des gouttelettes.

5.2.2 Vitesses de dépbts pour la campagne 2015 et 2016

La moyenne et |’écart-type des vitesses de dépot pour l’ensemble des pesées de la campagne 2015
et 2016 sont présentés dans le tableau 5-1 :
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Tableau 5-1 : vitesses de dépot obtenues par pesée lors des épisodes de brouillards des campagnes 2015 et 2016.
Vg4 V4 Vg Vg Vitesse moyenne MVD
Brouillards cypres choux herbes sol nu du vent (um)
pm
(cm.sh) (cm.s?) (cm.s?) (cm.s?) (m.s?1)
31/10/2015 31+12 1315 157 105 3,8 105
01-02/11/2015 4018 12+2 163 2+1 2,8 211
04/10/2016 37£9 10+6 177 916 2,6 204
17-18/10/2016 10+10 8t12 516 515 1,2 712
27/10/2016 29+13 1045 17+10 105 1,3 2412
28/10/2016 26+17 138 1315 1145 0,8 2112
01-02/11/2016 1816 414 11+5 915 2,0 23+1
02/12/2016 7£3 6+3 77 6+3 0,8 15+3
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Les données de vitesse moyenne de vent et de diamétre volumique médian (MVD) fournissent des
indications de base sur l’état de turbulence générale et la granulométrie des gouttelettes.

Les vitesses moyennes de vent ne semblent pas étre un parameétre influencant directement les vitesses
de dépét de gouttelettes.

La figure 5.8 permet de compléter le tableau 5-1. Il s’agit d’une représentation graphique des données
de vitesses moyennes de dépét de chaque épisode de brouillard étudié, pour les différentes surfaces
de dépéts. Les épisodes de brouillards 4 et 8 correspondant aux dépots les plus faibles sont grisés.
Pour ces deux épisodes, les vitesses de dépdt des gouttelettes sont identiques quelle que soit la
surface. L’étude de la distribution granulométrique de gouttelettes des épisodes 4 et 8 (cf. chapitre
4) et des diamétres volumiques médians associés (Tab. 5-1) indiquent qu’il s’agit de brouillards
composés de fines gouttelettes a l’origine des faibles valeurs de LWC. Lorsque les quantités d’eau
liquide dans ’air sont faibles, il semblerait qu’il n’y ait pas de différence de vitesse de dépot des
gouttelettes en fonction de la surface de dépét. En revanche, pour les épisodes 1, 2, 3, 5 et 6 pour
lesquels on a mesuré des masses d’eau déposées importantes, il existe une différence significative en
termes de vitesse de dépot entre les cyprés et la végétation basse d’une part et le sol nu d’autre
part. En ce qui concerne la végétation basse et le sol nu, les vitesses de dépbt ne différent que trés
peu et elles sont assez stables d’un épisode a 'autre. A partir de ’équation 5-3, la vitesse de
sédimentation pour des gouttelettes supermicroniques est égale a 1,2 cm.s™ pour des gouttelettes de
20 um, a 2,7 cm.s™* pour celles de 30 um et a 7,6 cm.s™ pour celles de 50 um. Si les gouttelettes ne
se déposaient que par sédimentation sur la végétation basse et le sol nu, les vitesses de dépdts de
ces gouttelettes devraient étre de l’ordre de grandeur des vitesses de sédimentation des gouttelettes
supermicroniques calculées. C’est effectivement le cas pour les épisodes 4, 7 et 8 les vitesses de
dépdt sur végétation basse sont proches des vitesses de sédimentation. Dans ces cas, on suppose que
la contribution des forces gravitationnelles est plus importante que celle des forces turbulentes.

Episodes de brouillard  N°

® ©6cypres M choux herbes X solnu

60 7 e 20um = = =30pm 50 um 31/10/15 1
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Figure 5.8 - Vitesse moyenne de dépdt des épisodes de brouillard étudiés durant les campagnes 2015 et 2016 et vitesse
théorique en fonction de la taille des particules (20, 30 et 50 um).

Afin de comparer les vitesses de dépdt obtenues par pesée aux données de la littérature, il est
nécessaire de caractériser la surface végétale sur laquelle se déposent les gouttelettes. L’indice de
Surface Foliaire (Leaf Area Index) est le parameétre choisi afin de décrire les surfaces végétales car il
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permet de rendre compte de la surface foliaire totale de la plante et de la surface au sol du couvert
végétal. De plus, il a été montré que dans le cas de brouillard radiatif, le dép6t est plus conséquent
sur un support de type « végétation » car le refroidissement radiatif est plus important sur le végétal
que sur le sol (Rangognio, 2009). Nous nous sommes donc plus particulierement intéressés au dépot
des gouttelettes sur les végétaux afin de quantifier l’'impact que le couvert végétal peut avoir sur le
dépdt des gouttelettes.

5.2.3 Détermination du LAI pour les surfaces végétales étudiées

Les campagnes de mesures ayant lieu durant les saisons d’automne-hiver, des plantes résistantes au
froid et capables de survivre en pot ont donc été sélectionnées. Nous avons utilisé quatre types de
plantes a l’occasion des 2 deux campagnes a Bure : des cyprés dorés de Monterrey (Cupressus
macrocarpa 'Goldcrest’), des choux (Brassica oleracea var. acephala), du colza (Brassica napus L) et
des graminées (Carex panicea) pour représenter respectivement des coniferes, des légumes-feuilles,
et une prairie. Les plantes placées dans les bacs correspondent ainsi a des surfaces réduites de couvert
végétal présent dans U’environnement. S’agissant des légumes-feuilles par exemple nous aurions
souhaité disposer d’épinards en tant que surface de dépot mais malheureusement les plants n’ont pas
réussi a se développer et n’ont pas survécu dans les bacs. En ce qui concerne le stade de
développement des plantes, nous avons également choisi des plantes a la croissance lente en hiver
pour maintenir des surfaces comparables d’un épisode a ’autre, et permettre la détermination du
LAl une fois la campagne terminée. Le LAl de chaque plante sera calculé de deux maniéres différentes
en distinguant les plantes de type végétation basse (choux, colza et herbes) et la végétation haute

(cypres).

5.2.3.1 Végétation basse

Colle and Madoz-Escande (2007) ont constitué a partir de 145 publications ou rapports une base
de données de valeurs de LAl au cours du cycle végétatif des principales cultures. Les auteurs de ce
rapport ont également effectué une analyse statistigue des index foliaires. Des parametres
concernant le lieu, le mode de culture, le stade de développement, le mode d’obtention des données
ont été renseignés au niveau de cette base de données afin de sélectionner des valeurs de LAl pouvant
servir de référence dans le domaine des transferts de radionucléides sur des cultures d’Europe de
’Ouest. A titre d’exemple, les données pour lesquelles il était impossible de déterminer si les plantes
se trouvaient a un stade de développement foliaire maximum ont été rejetées. Les groupes figurant
dans cette base de données sont les céréales, les légumes-fruits, les Iégumes racines et tubercules,
les Iégumes-feuilles, les arbres fruitiers et les plantes fourragéres (herbe). Il est a noter qu’il existe
de nombreuses études concernant les LAl des surfaces en herbe mais assez peu concernant ceux des
légumes-feuilles (choux et salade).
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Figure 5.9 - Distribution des valeurs maximales de LAl (m2.m2) pour des cultures de choux, (Colle & Madoz-Escande, 2007).

Figure 5.10 - Surface de dépot des choux.

La figure 5.9 regroupe des valeurs expérimentales maximales de LAl correspondant a des choux a
maturité. Nous disposons de six données qui vont de 1,2 & 4,0 avec une moyenne géométrique a 2,4
pour un intervalle de confiance & 90% de 1,8 & 3,0. Ces valeurs, sauf une, ont été obtenues par mesure
directe (Francescangeli, Sangiacomo, & Marti, 2006). Nous considérons que nous avons dans notre bac
une culture de choux (Fig.5.102) représentative d’une parcelle de choux dans l’environnement et
donc nous associons a la surface de dép6t « choux » un LAl de 2,4.
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Figure 5.11 - Distribution des valeurs maximales de LAl (m2.m2) correspondant a des surfaces en herbe (Colle & Madoz-
Escande, 2007).

Figure 5.12 - Surface de dép6t « herbe ».

Dans le cas des surfaces en herbe, quatre-vingt-sept données ont été sélectionnées pour la base de
données. Elles correspondent toute a un stade de pleine végétation. Les valeurs sont cependant trés
disparates allant de 0,4 a 16,2, car Uentretien des parcelles peut étre tres différent d’une étude a
une autre. Les données se répartissent selon une loi log-normale avec une moyenne géométrique a
4,5 pour un intervalle de confiance a 90% de 3,2 a 5,2. Contrairement a la surface « choux », les
données LAI de U’herbe ont été en grande partie obtenues par méthode optique notamment par
planimétrie. La valeur de LAl retenue pour caractériser la surface de dépét « herbe » est de 4,5.
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L’implantation des choux et des plants d’herbe dans leurs bacs permet d’obtenir des parcelles a petite
échelle de champs de choux et de prairie, ce qui explique le choix d’utiliser des valeurs moyennes de
LAl pour caractériser les surfaces de dépot par type végétation.

5.2.3.2 Cyprés

Pour les canopées forestieres, des mesures de LAl par méthode indirecte sont généralement
utilisées pour des raisons pratiques. Il s’agit généralement de surfaces trés étendues avec des arbres
a différents stades de développement. En revanche, dans le cas des cyprés utilisés pour notre
expérience, la taille réduite des cypres (environ 50 cm) et la petite surface sur laquelle ils sont plantés
(0,24 m?) ne permettent pas l'utilisation de méthodes optiques. C’est pourquoi, une méthode
consistant a compter le nombre de branches, puis de feuilles par branche est mise en ceuvre. Une
procédure similaire a été réalisée pour des arbres de plus grande envergure afin de déterminer la
surface foliaire de sapin dans le cadre d’une étude sur le dép6t occulte sur des coniféres (Trautner &
Eiden, 1988).

Figure 5.13 - Classement des branches de cyprés en fonction de leur taille pour comptage.

Etant donné le grand nombre d’individus et le temps nécessaire au comptage des feuilles, un
échantillon de 10 arbustes est choisi. Pour chaque arbuste, un classement des branches en fonction
de leurs tailles est réalisé (Fig. 5-13). Sur chacune des branches, le nombre de branches de tailles
plus petites est dénombré et ainsi de suite jusqu’a pouvoir déterminer le nombre d’aiguilles par
petites branches. On estime le nombre d’aiguilles par groupe de branches et donc le nombre total de
d’aiguilles par arbuste. La surface moyenne d’une aiguille est ensuite déterminée pour chaque petite
branche. La surface foliaire totale est ainsi calculée a partir du nombre total d’aiguilles et de la
surface moyenne des aiguilles.

La structure tridimensionnelle des cyprés nécessite également la prise en compte de leur densité dans
le calcul du LAI. En effet, lors d’un dépot d’aérosols, on suppose que les parties de Uarbre les plus
exposées vont étre les plus impactées par le dépot.
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Figure 5.14 - Surface composée de neuf cyprées avant (a gauche) et aprés exposition (a droite) a la peinture en bombe.

Afin de mettre en évidence Uinfluence de la densité des plants sur le dép6t, nous avons utilisé une
bombe de peinture projetant de petites gouttelettes de peinture rouge. En considérant que les
gouttelettes de brouillard peuvent arriver sur la surface de dép6t par le haut et par les cétés, nous
avons pulvérisé de la peinture rouge en bombe de chaque cété de la surface composée de neuf cypres
(Fig. 5.14). Aprés peinture, la position de chaque cyprés est notée puis le nombre total de feuilles est
compté pour chaque arbuste suivant la méme technique qu’exposée précédemment, en distinguant
les feuilles rouges, des feuilles non-touchées par la peinture. On précise que des que la feuille
comporte la moindre trace de peinture, elle est considérée comme impactée par le dépét. Le
pourcentage de la surface foliaire touchée par le dépdt de peinture rouge est ainsi déterminé en
fonction de la position relative de I’arbre par rapport aux autres cyprés (Fig. 5.15)

Coté = 29% Coté = 29%

Coté = 29% Centre =20% | Centre = 20% | Coté = 29%

Coté = 29% Cote = 29%

Figure 5.15 - Cartographie des cypres exposés au dép6t de peinture rouge - rapport de la surface de dépdt sur la surface
foliaire totale de chacun des douze cyprés.

La figure 5.15 indique que les cypreés les plus impactés sont ceux situés sur les angles du bac puis ceux
sur les cotés, c’est un phénomene qui est également observé notamment par Wuyts, De Schrijver,
Vermeiren, and Verheyen (2009) dans le cas de dépét par ruissellement au sein de massifs forestiers.
C’est ce qu’on dénomme |’ « edge effect ». Reinap, Wiman, Svenningsson, and Gunnarsson (2012) ont
effectué une étude relative a Ueffet d’écrantage (« edge effect ») observé pour le dépot d’aérosols
marins sur une canopée composée de feuilles de chéne, dans une soufflerie. Ils ont déterminé que le
dépot d’aérosols en bord de canopée pouvait étre entre 50 et 60 % plus important qu’a Uintérieur de
la canopée. En tenant compte de U’effet d’écrantage, un LAl de 20 pour une surface foliaire totale de
4,9 m? est estimé, pour le bac de cypres utilisé dans les expériences de pesée menées lors des épisodes
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de brouillard. Un inconvénient majeur dans la technique utilisée pour ’estimation du LAl de la surface
des cypres est la grande incertitude (entre 20 et 50%) due a la méthode de comptage. Cependant, la
méthode directe de comptage représente ’alternative la plus adaptée a notre échelle d’observation.

Le calcul des LAI de chacune des surfaces végétales permet de comparer les vitesses de dépdt
calculées par pesée aux vitesses de dépoét de la littérature. Le LAl d’un couvert végétal va donc
dépendre de ’espéce, du stade de développement et de la saisonnalité des plantes. De plus, le LAl
est fortement dépendant des conditions de mesure. Tout cela entraine une tres forte variabilité des
valeurs de LAl mesurées (Jonckheere et al, 2004). De maniére générale, les valeurs les plus
importantes sont celles obtenues pour des foréts de coniféres.

5.2.4 Comparaison des vitesses de dép6t avec des données existantes

En 2014, Katata a effectué une revue concernant la modélisation et les mesures du dépot d’eau de
brouillard sur les écosystémes terrestres. Une des conclusions de I’étude est la grande hétérogénéité
des valeurs de vitesse de dép6t, en fonction des techniques de mesure. L’ensemble des valeurs de
vitesses de dépdt pour la végétation basse ainsi que pour les foréts de coniféres utilisé dans le cadre
de l’étude de Katata (2014) est présenté dans les tableaux 5-2 et 5-3 afin de les comparer aux vitesses
de dépdbt obtenues par pesée.

Les tableaux 5-2 et 5-3 regroupent des valeurs de vitesses de dépdt obtenues a partir de techniques
différentes : la méthode des gradients, le lysimétre, la méthode par corrélation turbulente (« eddy
correlation »), la méthode « canopy water balance budget » et la mesure par collecte d’eau.
Certaines de ces techniques sont décrites de maniére détaillée dans le paragraphe 2.9 du chapitre 2.
La méthode des gradients est une technique nécessitant l’utilisation de deux appareils de mesure
identiques placés a deux niveaux de mesure. Dans le cas du brouillard, par exemple, il s’agit de
mesure d’eau liquide ou de compteurs de gouttelettes (Gallagher, Choularton, Morse, & Fowler,
1988). Le flux est alors décrit comme proportionnel au gradient moyen vertical. Le lysimétre est une
méthode similaire a la méthode de pesée puisqu’il s’agit de quantifier la quantité d’eau qui se dépose
grace au lysimétre. La méthode de « canopy water budget » ou mesure de ’équilibre hydrique de la
canopée, consiste a réaliser un bilan hydrique. La quantité d’eau globale déposée par précipitations
et par ruissellement (Giambelluca, DelLay, Nullet, Scholl, & Gingerich, 2011) est déterminée. Une
estimation de l’eau évaporée par la canopée humide est également réalisée. Cela permet de
déterminer la quantité d’eau additionnelle déposée par les brouillards ou les nuages.

Les vitesses de dépdt obtenues par pesée sont divisées en deux catégories, afin de distinguer les
épisodes de brouillard a forts dépots et ceux aux dépots plus faibles. Il s’agit de comparer les ordres
de grandeur des vitesses de dépot. En effet, ’ensemble des valeurs mesurées dans les tableaux 5-2
et 5-3 proviennent d’expériences in-situ pour lesquelles les surfaces de dépot, les conditions de vents
et les paramétres microphysiques du brouillard sont différents.

Les vitesses de dépdt obtenues par méthode de pesée sur la surface « herbe » sont bien supérieures
(valeurs) aux vitesses de dépdt de la littérature, de 2 a 6 fois supérieur (Tab. 5-2). Cela pourrait étre
lié aux types d’herbe prairie utilisée et au stade de développement des plantes, variables d’une
expérience a U'autre. Concernant les vitesses de dépét sur les arbres de type conifére, les valeurs
sont trés hétérogénes, mais les vitesses de dépot mesurées par collecte d’eau de brouillard par Pahl
et al. (1995) et Katata et al. (2011), comprises entre 19-39 cm.s™ et 23-31 cm.s* respectivement,
sont proches des vitesses de dép6t sur les cyprés obtenues par pesée pour les dépbt importants (entre
18 et 37 cm.s™t). De facon générale, la méthode basée sur la collecte d’eau de brouillard est a l’origine
des vitesses de dépdt les plus élevées, dans le cas des mesures par « canopy water budget » et collecte
d’eau de brouillard. Il s’agit de méthodes directes, simples a mettre en place. La précision de la
méthode va dépendre du nombre de jauges utilisées pour la collecte de ’eau de ruissellement et des
précipitations totales. En effet, une forte incertitude peut étre due au faible nombre de jauges et a
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inhomogénéité du terrain avec notamment une influence de Ueffet d’écrantage. La localisation de
la jauge va donc directement influencer la détermination de la vitesse de dépdt des gouttelettes. Les
faibles valeurs de vitesse de dép6t obtenues par eddy covariance peuvent étre expliquées par le
phénomeéene de condensation de vapeur d’eau dii a des mouvements d’air ascendant. En effet, les
mesures d’eddy covariance sont effectuées a plusieurs métres au-dessus de la canopée, or Holwerda
et al. (2006) ont montré que le flux net d’eau de brouillard mesuré a 4 m au-dessus d’une canopée
forestiere a Puerto Rico pouvaient ne représenter que 40% du flux net observé au niveau de la
canopée.
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Tableau 5-2 : Bilan des vitesses de dépdts sur une surface de type herbe mesurées par diverses méthodes.

Vitesse de vent

Diameétre des

Vitesse de dépot

Espéce de plantes  Technique de mesure LAI LWC (g.m™®) Références
(m.s?) gouttelettes (um) (cm.s?)

Herbe Méthode des gradients - 1,1-4,2 0,05-0,22 20 2,8-6,4 (Dollard et al., 1983)

Prairie Méthode des gradients+lysimeétre 2 7,0 0-0,24 6-10 4,2-6,7 (Gallagher et al., 1988)
(Fowler, Morse,

Prairie Méthode des gradients+lysimetre 5 9,0 0,24-0,40 10 2,1-3,9 Gallagher, &
Choularton, 1990)

Graminées Lysimeétre 3 4-9 0,14 14 4,0-8,0 (Cameron et al., 1997)

Herbe et culture Eddy covariance =3 1,1 0,061 10-20 2,7 (Thalmann et al., 2002)

Herbes graminée Méthode de pesée! 4,5 0,8-3,8 0,07-0,2 20-23 11-17 Présente étude

Herbes graminées  Méthode de pesée? 4,5 0,8-1,2 0,025-0,03 7-15 5-7 Présente étude

1 valeurs regroupant les épisodes a fort dépot (04/10, 27/10, 28/10, 1-02/11) de 2016

2 valeurs regroupant les épisodes a faible dépot (17-18/10, 02/12) de 2016
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Tableau 5-3 : Bilan des vitesses de dépdts sur une surface de type coniféres par diverses méthodes.

Diamétre
. Vitesse de vent Vitesse de dépdt
Espéce de plantes  Technique de mesure LAI LWC (g.m™®) gouttelettes Références
(m.s?) (cm.s™)
(um)
Epicéa-sapin Mesure par collecte d’eau 6 3,7-4,7 0-0,28 >6 7,7
(Dasch, 1988)
Epicéa-sapin Mesure par collecte d’eau 6 3,7-4,7 0-0,28 >6 52
Epicéa « Canopy water budget » 2 7-11 0,17-0,26 - 34
(Mueller & Weatherford, 1988)
Epicéa « Canopy water budget » 3,6 4-7,5 0,05-0,25 - 62
Epicéa Eddy-Covariance 10 2,7-6,1 0,05-0,35 4,4-6,4 1,0-2,0 (Beswick et al., 1991)
Epicéa Eddy-Covariance 10 15 0,2 5-9 10 (Gallagher et al., 1992)
. (Pahl et al., 1995; Wobrock et al.,
Epicéa Mesure par collecte d’eau 13 - 0,34 8-12 19-39
1994)
Sapin Eddy-Covariance 7 4-10 <0,4 15 1-3 (Vong & Kowalski, 1995)
Sapin Eddy-Covariance 11 1-4 <0,4 20 0-10 (Vermeulen et al., 1997)
Sapin Eddy-Covariance 7 2-10 0,2-1,0 15-19 0-8 (Kowalski & Vong, 1999)

(Burkard, Eugster, Wrzesinsky, &
Epicéa Eddy-Covariance 6,4 0-8 0,16 9-15 0-20 Klemm, 2002; Klemm &
Wrzesinsky, 2007)

Epicéa Eddy-Covariance 6,4 3,3 0,066 9-15 7,5 (Thalmann et al., 2002)
Epicéa Eddy-Covariance 6,3 1,5 0,18 5-25 4,4 (Beiderwieden et al., 2008)
Cédre Modéles + mesures par collecte d’eau 4,5 2-8 0,1-0,3 - 23-31 (Katata et al., 2011)
Cypres Méthode de pesée’ 20 0,8-2,6 0,07-0,20 20-23 18-37 Présente étude

Cypres Méthode de pesée? 20 0,8-1,2 0,025-0,03 7-15 7-10 Présente étude

1 valeurs regroupant les épisodes a fort dépot (04/10, 27/10, 28/10, 1-02/11) de 2016 ; 2 valeurs regroupant les épisodes a faible dépot (17-18/10, 02/12) de 2016
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Synthése des observations concernant la turbulence

Méme s’il a été possible de mettre en évidence une influence de la turbulence sur le dépot d’eau
pour quelques épisodes de brouillard, la méthode de pesée ne permet pas de calculer la contribution
de la turbulence au dépdt. Le calcul des vitesses de dépot des gouttelettes fait apparaitre que ces
vitesses sont bien supérieures aux vitesses des sédimentations attendues pour des particules
supermicroniques. Katata et al. (2011) ont mis au point une méthode simple pour estimer le dép6t de
brouillard a partir d’un modéle météorologique, ils supposent que la vitesse de dépot est directement
proportionnelle a la vitesse du vent mesurée au-dessus des canopées forestieres. Nos observations
n’ont pas permis de confirmer cette hypothése. Ce modele a été développé dans un environnement
montagneux et au vu de ce qui a été observé durant nos expériences au sommet du Puy de Dome, il
semblerait judicieux de distinguer le dépdt par brouillard radiatif en plaine, des dépbts en milieux
montagneux. Dans un environnement au relief important, les vitesses de vent peuvent étre nettement
plus élevées et le dépot occulte est lié a des formations nuageuses plutot qu’a des brouillards.

Les vitesses de dépdt calculées par méthode de pesée sont proches de celles obtenues par méthode
de collecte d’eau et « canopy water budget ». Ces valeurs élevées sont probablement explicables par
la propagation des incertitudes au niveau de la pesée. En effet, l’incertitude sur le temps d’exposition
au moment de la pesée engendre une incertitude sur la durée d’exposition (+1 minute). Il existe
également une incertitude due a la stabilisation de la balance (£ 0,2 g) et, enfin, les incertitudes
propres des instruments.
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Etude du dép6t de radionculéides par les gouttelettes de brouillards sur les végétaux
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Les brouillards et les nuages peuvent représenter une source non négligeable de dépots humides
de composées atmosphériques, avec des concentrations en ions, en nutriments et en polluants plus
importantes que dans la pluie. Toutefois et jusqu’a maintenant, peu d’études ont porté sur la
concentration en radionucléides dans les nuages et les brouillards. Lors d’une situation d’incident ou
d’accident nucléaire comme a Fukushima Daiichi, certaines régions ont pu étre touchées par ces
dépots occultes de radionucléides. Il est donc important de savoir dans quelle mesure les brouillards
peuvent participer a la contamination des territoires. Pour cela, des échantillons d’eau de brouillard
ont été prélevés grace a des collecteurs de brouillard pour chaque événement étudié lors des
campagnes menées a Bure en 2014-2015, puis en 2015-2016 et en 2016. A partir des données d’activité
volumique dans les eaux de brouillard et des données de masse d’eau déposée par épisode, la
contribution des gouttelettes de brouillards aux retombées atmosphériques totales de radionucléides
a été évaluée.

6.1 CONCENTRATION EN RADIONUCLEIDE DE L’EAU DE BROUILLARD

6.1.1 Les traceurs des dépots de brouillard

Notre travail s’appuie sur des mesures de radionucléides artificiels dans le brouillard. Or, la
majorité des radionucléides artificiels rejetés en cas d’accident sur un CNPE (par ordre d’abondance
décroissante : ’iode 131 (*3), le césium 137 (*3°Cs), le césium 134 (*¥“Cs), le tellure 132 (***Te), 'iode
132 (**2]), etc...) ne sont pas mesurables a [’heure actuelle dans I’atmosphére, essentiellement a cause
des périodes souvent courtes. En effet, l’iode-131 possede une demi-vie assez courte (t;,,=8,02 jours),
de méme pour le tellure-132 (t,,=3,2 jours) et ’iode-132 (t,,,=140 minutes). Quant au ***Cs, il posséde
un temps de demi-vie de 2 ans, ce qui ne permet pas de le mesurer actuellement. La seule exception
est le ¥Cs dont la période est plus longue (t,,=30,17 ans) et qui est toujours présent dans la
troposphére a ’état de trace (de ’ordre de quelques pBg.m®) en Europe occidentale. Rappelons que
les sources « primaires » les plus importantes de ce radionucléide sont les tirs atmosphériques
d’armes nucléaires et ’accident de Tchernobyl (Povinec, 2013). Actuellement, la présence du *¥Cs
dans ’atmosphére provient de sources « secondaires » (remise en suspension de particules de sol,
combustion de la biomasse, épisode de poussiéres sahariennes, etc.) (cf. chapitre 2).

Cependant, la mesure du *¥’Cs dans les brouillards est rendue trés difficile par le fait que le *¥'Cs est
présent a |’état trace dans l’atmosphére avec une valeur moyenne annuelle de 0,25 uBg.m= (Winkler
& Rosner, 2000) et que les volumes d’eau de brouillard sont trés faibles. Nous nous sommes donc
également intéressés a un autre traceur atmosphérique, en l’occurrence le plomb 210 (*°Pb) qui est
un radionucléide présent naturellement dans l’environnement avec une demi-vie assez longue
(t,,,=22,26 ans). La principale source de ?*°Pb dans |’atmosphére provient de |’exhalation du radon-
222 (*??Rn) (t1»=3,8 jours) a partir du sol. Le 2%Pb est fréquemment utilisé en tant que traceur
atmosphérique afin de mieux comprendre les phénomeénes de transport et de lavage atmosphérique
(Winkler & Rosner, 2000). En effet, les atomes de ?!%Pb sont associés principalement a des aérosols
submicroniques de diamétre aérodynamique compris entre 0,5 et 0,6 um qui peuvent se déposer au
sol par des processus de dépdt humide et sec.

6.1.2 Activités mesurées durant les différentes campagnes de mesures menées a Houdelaincourt

La premiére campagne de terrain a débuté en octobre 2014 et s’est terminée en février 2015. Il
s’agissait d’une phase d’essai pour la mise au point du protocole expérimental de pesée. Pour cette
raison nous ne disposons pas de pesées suffisamment fiables pour cette période. En revanche, la
collecte d’eau de brouillard s’est déroulée correctement et des résultats ont été obtenus pour sept
évenements de brouillard. Le nombre d’échantillons d’eau de brouillard peut paraitre assez faible
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par rapport a la durée de la campagne (5 mois). Cela s’explique par des prélévements déclenchés en
fonction de la prévision météorologique et |’éloignement du site expérimental (depuis le centre de
Cadarache). Afin de pallier ces contraintes, les campagnes suivantes ont été réalisées grace a la
présence permanente d’une équipe sur le site d’expérimentation. D’aprés les données de visibilité
sur la période 2014-2015, 22 épisodes de brouillards ont été enregistrés.

L’eau de brouillard provient de I’eau récoltée pendant la durée totale de chaque épisode de brouillard
a l’aide de ’ensemble des collecteurs de brouillard. (cf. chapitre 2). Les quantités récupérées sont
tres variables d’un événement a ’autre et dépendent de la quantité d’eau condensée dans l’air
(LWC), du nombre de collecteurs utilisés ainsi que de leurs efficacités de collecte. Une fois récoltée,
l’eau de brouillard est conservée pour étre pesée puis évaporée en laboratoire dans une étuve a 80°.
L’eau de brouillard est évaporée jusqu’a obtention d’un extrait sec. L’extrait est ensuite conditionné
dans une géométrie de comptage de 12 mL ayant l’aspect d’un tube a essai et compatible avec une
mesure dans un détecteur HPGe de type « puits » (Canberra Industries). Les échantillons ainsi
conditionnés sont envoyés au Laboratoire de Mesure de la Radioactivité de I’Environnement (LMRE)
de UIRSN, a Orsay qui dispose également de détecteurs puits installés dans le tunnel du Laboratoire
Souterrain de Modane (LSM) géré par I’IN2P3, ou finalement les échantillons sont orientés compte
tenu de la tres faible quantité de matiére présente dans les géométries ainsi que de la faible quantité
de Becquerels de ¥Cs attendue dans ces échantillons. Ce laboratoire est situé sous une couche de
roche de 1800 m (équivalent en eau de 4800 m). Ces conditions permettent de réduire
considérablement le bruit de fond du laboratoire et d’obtenir un rendement de détection de 24% pour
le 1¥Cs, a comparer avec le rendement de détection de 5% obtenu sur les meilleurs détecteurs du
LMRE installés dans le laboratoire situé a Orsay. Grace a cette métrologie de pointe des traces de
B87Cs ont pu étre quantifiées dans les échantillons d’eau de brouillard au-dessus de limites de
détection correspondant a 1 mBqg/échantillon ou encore 1 a 5 mBq.L™.
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Figure 6.1 : Activité en *¥'Cs dans l'eau de brouillard durant I’automne-hiver 2014-2015.

La Figure 6.1 représente ’activité en *¥'Cs des huit échantillons d’eau de brouillard de la campagne
2014-2015. L’activité moyenne dans ’eau de brouillard en 2014-2015 est de 0,9 mBq.L-1, les valeurs
s’étendent de 0,3 a 2,1 mBqg.L?. L’incertitude de mesure pour ces faibles concentrations est
importante, elle varie de 22 a 66%. En effet, les quantités de matiére séche analysées sont trés
faibles, de U'ordre du milligramme pour certains échantillons. Durant cette premiére saison de
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brouillard, les gouttelettes d’eau ont été récoltées par deux collecteurs passifs et deux collecteurs
actifs (cf. chapitre 3). Durant cette premiére campagne, les collecteurs ne disposaient pas encore
d’un systéme permettant leur déclenchement lorsque la visibilité était inférieure a 1000 m, et étaient
donc enclenchés manuellement. De ce fait les échantillons d’eau ont été collectés essentiellement
lors de la phase mature du brouillard.
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Figure 6.2 : Activité en *’Cs dans I'eau de brouillard durant lI'automne 2015, (en rouge valeur inférieure au seuil de
détection)

La Figure 6.2 représente |’activité en '3’Cs des cing échantillons d’eau de brouillard de la campagne
automne-hiver 2015. L’activité moyenne dans l’eau brouillard de ’automne 2015 est de 0,17 mBq.L
1, pour une plage de valeurs de 0 a 0,3 mBq.L ! avec des incertitudes de mesure variant de 48 a 71%.
La concentration moyenne en ¥Cs est 5 fois moins importante que celle mesurée dans l’eau de
brouillard de U’hiver 2014-2015. Cela est probablement d0 au fait que durant la seconde campagne,
le nettoyage des collecteurs se faisait de maniére beaucoup plus rigoureuse, les collecteurs étaient
rincés avant un épisode de brouillard pour éliminer les dépéts secs puis couverts lors de nos absences
a l’aide d’un sac plastique de grande capacité. Les collecteurs se déclenchaient automatiquement en
cas de visibilité inférieure a 1000 m et de nouveaux collecteurs actifs ont été installés en renfort.
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Figure 6.3 : Activité en *'Cs dans I'eau de brouillard durant l'automne 2016, (en rouge valeur inférieure au seuil de
détection).
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La Figure 6.3 représente ['activité en ¥’Cs des huit échantillons d’eau de brouillard de la campagne
2016. L’activité moyenne dans ’eau brouillard durant ’automne 2016 est de 0,3 mBg.L* pour un
écart type de 0,3 mBg.L* avec des incertitudes de mesure variant de 28 a 52%. Contrairement aux
campagnes précédentes, la présence permanente d’une équipe sur le site permet d’affirmer que
chaque échantillon correspond bien exclusivement a un épisode de brouillard. De plus, a chacune de
ces mesures d’activité a été couplée une expérience de pesée de |’eau de brouillard déposée sur les
végétaux (cf. chapitre 4).

Tableau 6-1 : Caractéristiques de |’eau de brouillard récoltée sur 3 campagnes de 2014 a 2016.

Campagne . ’Nomb(es Volume,d’eau Mas§e matiére Moyenne 137Cs Ecalgs-type
echantillons  collectée (L) séche () (mBg.L™?) Cs
2014-2015 7 11,9 4,6 0,9 0,4
2015 5 5,2 0,225 0,17 0,07
2016 8 7,2 1,27 0,3 0,3
Total 20 24,3 6,10 0,46 0,26

Un récapitulatif concernant la mesure du *¥Cs dans les échantillons d’eau de brouillard collectée
durant la thése est présenté dans le tableau 6-1, la derniére ligne du tableau correspond a la somme
du nombre d’échantillons, du volume d’eau collectée et de matiére seche ainsi que la moyenne des
activités en ¥7Cs sur 'ensemble des campagnes effectuées durant la thése. Il nous est possible, a
partir de ces mesures, de comparer ’activité de l’eau de brouillard a l’activité dans l’eau de pluie,
le principal contributeur en termes de dépot de radionucléides au sol.

6.2 CONTRIBUTION DU BROUILLARD AU DEPOT

La détermination de la contribution du dépét de radionucléides par les gouttelettes de brouillard
constitue un des principaux objectifs de la thése et nécessite de connaitre la quantité d’eau déposée
par les brouillards et la concentration en radionucléides de l’eau de brouillard. Durant la premiére
campagne, notre protocole expérimental de pesée n’était pas encore au point. L’équation 4.1 a été
utilisée pour déduire la masse d’eau déposée moyenne a partir de la valeur moyenne de LWC
enregistrée, pour chaque épisode de brouillard pour lesquels nous ne disposons pas des données de
pesées.

Afin d’évaluer la quantité d’eau déposée par les brouillards sur une saison, on dispose de la masse
d’eau moyenne déposée par unité de temps et par unité de surface durant un épisode de brouillard
(Mgoq). Les données du visibilimetre et du PVM nous renseignent sur la durée de chaque épisode de
brouillard enregistrée (AT). A partir de ces valeurs, il est possible d’estimer le dépot d’eau de
brouillard durant une période (en L.m™?) afin de comparer cette valeur au dépét par la pluie.
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Pour calculer le depdt de radionucléides au sol provenant des gouttelettes de brouillard (dépdty,,) a
partir de la concentration en radionucléide de l’eau de brouillard (Cs,,), on utilise |’équation
suivante 6.1 :

dépétfog = Mfog X AT X Cfog (61)

Avec dépbts,, en mBg.m?2, Mg,, en L.m?2.h*, AT en h et Cy,, en mBg.L™. L’ensemble de ces données
pour chaque campagne figure dans les tableaux 6-1, 6-2 et 6-3.

Pour connaitre le dép6t de radionucléide total sur une saison, la somme des dépdts de radionucléides
de chaque épisode de brouillard est réalisée.

Tableau 6-2 : Caractéristiques des brouillards de la campagne 2014-2015 avec calcul du dép6t moyen

. Visibilité Lwc Dépdt moyen Durée
Episode o .
moyenne (m) moyen (g.m-) (9.m™=.min") (hh:min)

01/10/2014 436 0,09 0,19 02:46
06/11/2014 118 0,06 0,13 06:56
13/11/2014 574 0,05 0,11 11:39
19/11/2014 556 0,07 0,15 02:46
04/12/2014 274 0,06 0,13 10:00
05:33

21/01/2015 282 0,04 0,08
25/01/2015 246 0,04 0,08 19:40
28/01/2015 203 0,03 0,06 16:40
03702/2015 127 0,1 0,21 08:20
10/02/2015 422 0,03 0,06 04:10

16/02/2015 138 0,07 0,15 08:53
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Durant la campagne 2014-2015, du 23 septembre 2014 au 19 février 2015, un total de vingt-deux
épisodes de brouillards a été enregistré soit quatre-vingt-dix-sept heures de brouillards. Seuls, les
brouillards de plus de deux heures sont pris en compte car il a été observé que pour les éveénements
de moins de deux heures, le dép6t cumulé par les gouttelettes de brouillard est insignifiant en regard
des erreurs de mesure. Pour chaque épisode de brouillard, le dépét moyen est calculé grace a
l“équation 4.1. Les caractéristiques des épisodes de brouillards sont présentées dans le tableau 6-2.
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Tableau 6-3 : Bilan comparé du dépdt sur sol nu par le brouillard et par la pluie (novembre 2014-février 2015)

LA y 137 137 210
Dépdt dzeau Cs Dépdt  Cs Dépdt Pb
(L.m™) (mBq. LY) (mBg.m2) (mBg.m?)
Brouillard 0,65 0,92 0,55 863
Pluie 285 0,045 13 21060
Rapport
brouillard/pluie* 0,15% X 20
Rapport
brouillard/retombées 5% 4%
totales

Le tableau 6-3 sur la période novembre 2014-février 2015 a indique que I’eau de brouillard représente
une part négligeable de ’apport hydrique au niveau des sols puisqu’elle constitue 0,15% de la masse
d’eau déposée par la pluie. En revanche, la concentration en *’Cs est 20 fois plus élevée dans [’eau
de brouillard que dans U’eau de pluie, de ce fait le dépot de ¥'Cs par les gouttelettes d’eau de
brouillard représente 5% des retombées totales. 1l en est de méme avec le #°Pb qui représente 4%
des retombées totales en 2°Pb. L’eau de pluie étant collectée de maniére continue a l’aide d’un
collecteur dont la surface de dépdt représente 1m?, les mesures d’activité dans les échantillons
récoltés correspondent a la somme du dépbt par la pluie, du dép6t par temps sec et du dépbt par les
brouillards et la rosée. Pour I’année 2014-2015, sachant que nous avons utilisé une valeur de masse
d’eau de brouillard déposée moyenne calculée et que de nombreux problémes technigues ont
entrainé des coupures de courant ne permettant pas l’enregistrement de tous les épisodes de
brouillard éventuels, ces valeurs de dépdt n’ont qu’un caractére approximatif.

Pour la campagne suivante (a partir de la fin du mois de septembre 2015), la méthode de pesée étant
fonctionnelle, elle a été utilisée pour mesurer le dépbt pour deux épisodes de brouillard : le 31
octobre 2015 et du 1°" au 2 novembre 2015. Afin d’estimer le dépot résultant du brouillard pour
’ensemble de la campagne, un recensement des épisodes de brouillards a été réalisé (Tableau 6-4).
L’équation 4.1 permet de nouveau de déterminer le dép6t moyen a partir du LWC moyen de chaque
épisode.
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Tableau 6-4 Caractéristiques des brouillards de la campagne 2015 avec calcul du dépét moyen.

Episode Visibilité moyenne LWC Dépot moyen Duree
(m) moyen (g.m) (g-m.min"") (hh:min)

09/10/2015 720 0,26 0,54 04:10
10/10/2015 362 0,1 0,21 08:20
13/10/2015 171 0,06 0,12 05:33
31/10/2015* 150 0,1 2,26 11:00
02/11/2015* 130 0,14 3 10:30
03/11/2015 264 0,13 0,27 08:53
23/11/2015 205 0,09 0,18 02:46
24/11/2015 121 0,1 0,21 05:16
26/11/2015 164 0,14 0,29 05:06
27/11/2016 195 0,13 0,27 00:50
04/12/2015 133 0,18 0,37 02:03
05/12/2015 104 0,2 0,42 05:50
10/12/2015 204 0,28 0,59 06:56
17/12/2015 166 0,15 0,32 04:43
26/12/2015 193 0,17 0,36 02:46
31/12/2015 118 0,28 0,59 03:10

*en grisé les épisodes ayant fait ’objet d’une publication (cf. Chapitre 4).
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Tableau 6-5 Bilan comparé du dépdt sur sol nu par le brouillard et par la pluie (octobre 2015-décembre 2015)

LA y 137 137 210
Dépdt dzeau Cs Dépdt  Cs Dépdt Pb
(L.m™) (mBq. LY) (mBg.m2) (mBg.m?)
Brouillard 4,7 0,17 0,8 332
Pluie 156,2 0,017 2,8 5810
Rapport
brouillard/pluie* 2% X 10
Rapport
brouillard/retombées 29% 6%
totales

Le tableau 6-5 regroupe les données de la campagne 2015 qui a débuté en octobre pour se finir en
décembre. Cette campagne est plus courte que la précédente mais le nombre d’épisodes de brouillard
est plus important (28 épisodes) pour une durée totale d’heures de brouillard de 87 heures. Cela peut
s’expliquer par la prise en compte du mois d’octobre dans la campagne 2015. En effet, les mois
d’octobre et de novembre sont généralement les plus propices au brouillard a Houdelaincourt. De
plus Uinstallation d’un disjoncteur spécifique a I’expérimentation, a permis de diminuer le nombre
et la durée des coupures électriques. En revanche, le cumul total de pluie est moins élevé sur cette
période et de de ce fait la contribution de I’eau de brouillard au dépot de radionucléides atteint 29%
pour le ¥"Cs et 6% pour le 2°Pb. Un autre facteur expliquant ce dép6t de *¥7Cs élevé est le nombre
d’épisodes de brouillard avec des LWC moyens élevés (>0.1 g.m3) : 14 épisodes.

Tableau 6-6 : Comparaison des dépots (eau et radionucléides) par le brouillard sur sol nu et par la pluie (octobre 2016-
décembre 2016)

T 137 137 210
Dépot dzeau Cs Dépdt  Cs Dépdt Pb
(L.m™) (mBg. L) (mBg.m2) (mBg.m?)
Brouillard 0,6 0,32 0,12 138
Pluie 192,17 0,017 3 5168
Rapport
brouillard/pluie* 0,3% X 19
Rapport
brouillard/retombées 4% 2,6%
totales

Durant la derniere campagne en 2016, nous disposions des données de pesées ainsi que des mesures
d’activité dans ’eau de brouillard pour les événements de brouillard enregistrés. Les résultats



Chapitre 6 - Dépodt occulte de radionucléides 151/167

présentés dans le tableau 6-6 correspondent bien a des cumuls et non pas a des valeurs moyennes
utilisées par la suite pour en déduire les activités réellement déposées contrairement aux cas de la
saison précédente. La masse d’eau déposée au sol par les gouttelettes de brouillard est 4,5 fois moins
importante qu’en 2015. En 2015, une masse d’eau déposée moyenne par épisode de brouillard est
estimée a partir de valeurs moyenne de LWC or le dép6t par le brouillard est un phénomeéne
dynamique qui fluctue durant un épisode ce qui permet d’expliquer en partie pourquoi en 2016, la
masse d’eau déposée pour ’ensemble des évenements de brouillard est plus faible qu’en 2015. De
plus, pour la campagne 2016 seulement 65 heures de brouillards ont été recensées contre 87 heures
en 2015. Cela explique pourquoi la contribution de ’eau de brouillard aux retombées totales est assez
faible, 4 % pour le ¥’Cs et 2,6% pour le 2°Pb.

Au cours des trois campagnes, on constate que l’eau de brouillard est systématiquement plus
concentrée en radionucléides que l’eau de pluie (entre 10 a 20 fois plus), ce qui confirme ce qui a
été observé dans le cas d’autres composés chimiques notamment par Hikari Shimadera et al. (2011)
dans la région de Kinki au Japon ou la concentration moyenne annuelle de SO;~ dans l’eau de
brouillard est six fois plus importante que la concentration de ce composé dans ’eau de pluie, mais
aussi par Weathers and Likens (1997) pour les source de N, dans l’eau de brouillard au sud du Chili.
La quantité d’eau déposée par le brouillard est toutefois négligeable par rapport a celle déposée par
la pluie (entre 0,3 et 2%). Lorsqu’on observe la contribution des brouillards aux retombées totales,
elle varie de 4 a 29 % pour le ¥'Cs et de 2,6 a 6 % pour le 2°Pb durant les 3 campagnes. La forte valeur
observée pour le *¥Cs en 2015 peut s’expliquer par "occurrence de nombreux brouillards aux LWC
élevés et une pluviométrie moins importante qu’en 2016. Ainsi, le dépot de radionucléides par les
gouttelettes de brouillard peut représenter une source non négligeable de contamination des sols
dans le cas d’un brouillard a fort LWC.

6.3 LE DEPOT PAR LES GOUTTELETTES DE BROUILLARD EN CAS DE REJET
ACCIDENTEL DE CESIUM-137

Lorsque le processus de dép6t des gouttelettes de brouillard est considéré, il a souvent été assimilé
au processus de dépdt sec (Chamberlain, 1970). Or les vitesses calculées par méthode de pesée (cf.
chapitre 5) pour des gouttelettes de brouillard, sont bien supérieures a la valeur de vitesse de dép6t
utilisée dans le cas d’aérosol sec (0,5 cm.s?). Donc le cas d’une situation post-accidentelle, en
’absence d’épisode pluvieux tel qu’observé dans plusieurs régions situées au Sud-Est de la centrale
de Fukushima le 15 mars 2011 mais avec dépot d’aérosols secs, la question se pose de la contribution
d’un épisode de brouillard a la contamination des sols.

Pour répondre a cette question, un calcul simple qui compare le dép6t par temps sec et le dépbt en
présence de brouillard est réalisé. Une activité dans ’air (C,;,.) comprise entre 1 et 100 Bq.m™ est
fixée et on considere une vitesse de dépot (Vd,,.) de 0,5 cm.s* pour les aérosols secs. Le calcul du
dépot sec de radionucléides durant une période (At) est effectué grace a l’équation 6.2 (Parache et
al., 2011) :

dépdtspe = Caip X Ve X At (6.2)

Dans le cas du dépot par le brouillard (dépét;,,), il est nécessaire d’évaluer la concentration en
radionucléides de ’eau de brouillard (Cy,4) afin d’utiliser ’équation (6.1).
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dépﬁtfog = Mfog X AT X Cng (61)

Pour cela un rapport de lavage pour le brouillard (RRy,) est calculée (Duefias, Fernandez, Carretero,
Liger, & Cariete, 2005) , il s’agit du rapport entre I’activité dans l’eau de brouillard et ’activité dans
l’air (Eq. 6.3) :

RRyoy = % (6.3)
air

Pour une activité moyenne en**’ Cs (Cy,,) de 0,46 mBq.L™ dans I’eau de brouillard (tableau 6-1) et
une activité moyenne dans ’air (C,;,-) de 0,5 mBg.m?, le rapport de lavage pour le brouillard (RRy,4)
est de 9,2.10 L.m™. |l est ainsi possible grace a ce rapport de lavage de déterminer la concentration
en radionucléides dans ’eau de brouillard pour une activité dans l’air donnée, dans ce cas pour 1 et
100 Bg.m™3. En considérant un épisode de brouillard dont le LWC est de 0,1 g.m= la masse d’eau
déposée moyenne (M, ) durant cet épisode est de 0,21 g.m?#min™ d’apreés la relation (4.1). L’activité
en ¥’Cs dans ’eau de brouillard, le dép6t sec sur une période de deux jours et le dép6t pour un
épisode de brouillard de dix heures sont présentés dans le tableau 6-7 suivant :

Tableau 6-7 Dépot par le brouillard et dép6t sec pour une activité dans ’air donnée.

Activité en ¥"Cs

Activité en ¥"Cs Dépét par le o Retombées
. dans l'eau de . Dépdt sec
dans lair ) brouillard totales
B brouillard (mBa.m?) (Bg.m?) >
(Bgq.m?) (mBa.L) g. (Bg.m™)
0,0005* 0,46 0,058 0,43 0,49
1 920 116 864 980
100 92000 11592 86400 97992

*Activité volumique moyenne de [’air a Houdelaincourt

D’apreés les données du tableau 6-7, en cas de rejet de *’Cs (activité comprise entre 1 et 100 Bq.m)
et sans évenement pluvieux, le dépdt par le brouillard ou dépdt occulte constituerait 12% des
retombées totales (dépbt sec et dépdt occulte). Le brouillard peut ainsi représenter une source non
négligeable de contamination des sols par temps « sec ». L’application des résultats expérimentaux
obtenus a l'issue de ce travail de thése a un exemple concret montre qu’il est possible, a partir de
U'activité dans U’air et la connaissance des conditions météorologiques dans une situation donnée,
d’estimer si le brouillard est une source de contamination qu’il est nécessaire de prendre en compte.
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7.1 CONCLUSION GENERALE

Suite a ’accident de Tchernobyl, I’étude des processus de dépot au sol des radionucléides présents
dans ’atmosphere, a mis en évidence l'importance des évenements pluvieux afin d’expliquer
’hétérogénéité de la distribution des niveaux de contamination des sols. Apres l’accident de
Fukushima, les différents modeéles employés pour évaluer la contamination des sols n’ont pas permis
d’expliquer la présence de niveaux d’activités élevées dans des zones n’ayant pas subi de dépot
humide par la pluie. La localisation de ces zones en région montagneuse laisse a supposer que les
dépots occultes peuvent étre a l’origine de ces dépots. Le dépot d’eau par les nuages et les brouillards
est un processus déja connu qui représente une source supplémentaire de nutriments et de polluants
pour les foréts (Aleksic et al., 2009; Barrie & Schemenauer, 1986; Collett Jr et al., 2002). Le dép6t
occulte est relativement faible par rapport au dép6t par la pluie et donc non mesurable par des
dispositifs conventionnels comme les pluviométres. Par ailleurs, le brouillard est un phénoméne
météorologique pour lequel peu d’instruments de mesure sont généralement installés en routine, ce
qui conduit a une relative absence de données d’observation.

L’enjeu de la prévision du brouillard est d’évaluer la quantité d’eau qui se dépose lors d’un épisode
ainsi que les dépdts de polluants atmosphériques, dont font partie les radionucléides.

Le dépot de radionucléides a été obtenu par combinaison de la quantité d’eau déposée par les
brouillards et la concentration de radionucléides dans l’eau de brouillard. L’intérét de cette étude
repose sur une approche expérimentale de terrain et [’acquisition d’échantillons d’eau de brouillard
et de parametres microphysiques tels que le contenu en eau liquide et la granulométrie des
gouttelettes. Le dépdbt est considéré pour différents surfaces et végétaux présentant des
caractéristiques de de rugosité et de LAl trés variables, tels que le sol nu, les choux, ’herbe et les
cyprés. Ce dépot a été évalué par une méthode simple et robuste, c’est-a-dire par pesée apres
exposition des végétaux au brouillard.

Des expériences similaires de pesée ont été réalisées sur des petits cyprés par Trautner et Eiden
(1988) et plus récemment sur des surfaces de type « herbe » par Price et Clark (2014). Généralement,
les études concernant le dépét occulte sur les végétaux ne sont effectuées que sur un seul type de
canopée a la fois, quelle que soit la technique (Katata, 2014). Cela rend difficile la comparaison des
données de dépot puisqu’il s’agit de brouillards aux caractéristiques différentes. Par ailleurs, a ce
jour, il n’existe pas de données de mesure de dépot occulte sur des légumes de type « légumes-
feuilles », ce qui constitue un obstacle a I’évaluation de la contamination des cultures. Or en termes
de radioprotection de ’homme et de l’environnement, la contamination potentielle des cultures en
cas de rejets accidentels doit étre évaluée.

L’analyse du contenu en eau liquide (LWC) a mis en évidence une différence de la masse d’eau
déposée en fonction du type de surface végétale, pour des valeurs de LWC supérieures a 0,1 g.m™=.
La masse d’eau déposée sur les cyprés est plus importante que sur la végétation basse, pour une
méme surface au sol car la surface d’impaction des végétaux est plus étendue dans le cas des cypres.
La détermination du LAl (Leaf Area Index) pour les types de végétaux utilisés permet de rendre
compte de cette différence. En effet, le LAl des cyprés est de 20 ; 4,5 pour ’herbe et 2,4 pour les
choux. L’étude du dépot sur les surfaces cypres a également mise en évidence Uinfluence de la
position relative de I’arbre dans le bac sur le dépot de gouttelettes. Cela traduit a moindre échelle,
le phénomene d’ « edge effect » observé au niveau des canopées forestieres. La différence de dépot
entre les choux et I’herbe est assez faible, du fait de LAl proches et de structure foliaire a proximité
du sol entrainant des phénomeénes d’impaction moins importants des gouttelettes.

Les parametres microphysiques des gouttelettes ont également été analysés (taille et concentration)
au cours de ces épisodes. On constate que les gouttelettes supermicroniques (>10 microns)
contribuent majoritairement au contenu en eau liquide dans ’air. Nous avons également mis en
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évidence une corrélation entre le LWC et la masse d’eau déposée par les gouttelettes de brouillard.
Cette relation permet ainsi, a partir de la mesure du LWC, d’estimer le dépot occulte. Les brouillards
pour lesquels cette corrélation a été établie sont des brouillards radiatifs

Deux processus gouvernent le dép6t des gouttelettes de brouillard : les forces de gravitation et la
turbulence. C’est pourquoi, des mesures d’énergie cinétique turbulente (TKE) ont été réalisées par
’équipe du CNRM. La comparaison des masses d’eau déposée et de la turbulence durant chaque
épisode n’a pas permis d’observer une relation directe entre ces deux parametres. Néanmoins, le
calcul des vitesses de dépot des gouttelettes a partir de la masse d’eau déposée et du LWC fait
apparaitre que les vitesses de dépét sont bien supérieures aux vitesses théoriques de sédimentation
des gouttelettes surpermicroniques. Ainsi, la turbulence contribue au dépdt des gouttelettes, méme
pour des grosses gouttelettes en situation de faible turbulence (brouillard radiatif).

Apres comparaison des vitesses de dépot obtenues par méthode de pesée avec les vitesses de dépdt
de la littérature et déterminées par méthode de collecte d’eau (« canopy water budget ») » ou par
la méthode des gradients ou encore par la méthode d’« eddy correlation », nous avons constaté que
les vitesses de dépdt obtenues par pesée sont tres proches de celles déterminées par méthode de
collecte d’eau et « canopy water budget ». Ces trois méthodes conduisent a des valeurs de vitesses
les plus élevées, toutes canopées confondues. A l'inverse, la méthode d’« eddy correlation » a
tendance a sous-estimer les flux d’eau a la surface de la canopée car les mesures sont réalisées a
distance de la surface de dépobt, et ne tiennent pas compte des phénomeénes de condensation de la
vapeur d’eau en surface de la canopée (Holwerda et al., 2006). Les méthodes directes telles que la
méthode de pesée présentent en revanche |’inconvénient de générer des incertitudes plus élevées,
méme si elles restent difficiles & quantifier.

Comparativement aux autres techniques, la méthode de pesée présente |’avantage d’étre
extrémement simple a mettre en place et permet de réaliser des mesures de dépét sur des surfaces
végétales variées, des lors que les surfaces offertes aux dépdts sont importantes. Ces campagnes de
mesure ayant pour objectif de fournir aux modéles opérationnels du dépét de radionucléides ou de
formation du brouillard des paramétres liés au dépot d’eau de brouillard, il est nécessaire d’acquérir
des données pour différents types de surface.

Du fait des concentrations en radionucléides trés faibles attendues, il a été nécessaire de disposer de
volumes importants d’eau de brouillard. Les prélévements d’eau de brouillard ont donc été réalisés
a l’aide de collecteurs actifs. L’eau de brouillard est en moyenne 10 a 20 fois plus concentrée que
’eau de pluie. La quantité d’eau déposée par le brouillard reste toutefois négligeable par rapport a
celle déposée par la pluie (entre 0,3 et 2%). Quant a la contribution des brouillards aux retombées
totales de radionucléides, elle varie de 4 a 29% pour le *'Cs et de 3 a 6% pour le 2°Ph. Cela signifie
que le dépot d’eau de brouillard n’est pas la source majeure de contamination en comparaison au
dépot par la pluie. En revanche, en l’absence d’épisode pluvieux mais en présence de brouillard ou
de nuage (région montagneuse ou proche de cours d’eau), le dépot occulte ne peut étre négligé et
peut représenter jusqu’a 12% du dépot total (sec et humide).

7.2 PERSPECTIVES

La limite principale de ce travail est liée aux faibles nombres de cas étudiés (8 épisodes de brouillard).
A partir de cet effectif réduit de cas, il n’est pas possible d’étendre les conclusions de cette étude a
toutes les situations de brouillard. C’est pourquoi, I’application de la méthode de pesées pour des
cas de formations nuageuses autre que le brouillard radiatif, reste nécessaire. Nous avons constaté
lors de nos expériences au Puy de Dome, que la méthode par pesée est difficilement applicable en
cas de vent important. L’occurrence de brouillard étant la plus forte pour les saisons d’automne et
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d’hiver en France, cela nous a contraints a nous focaliser sur un site en particulier. L’application de
la méthode de pesée a d’autres sites d’expérimentations a la topographie différente permettrait un
enrichissement des données de dép6t.

Les mesures de turbulence n’ont été réalisées que lors de la derniére campagne de la thése, une
étude plus approfondie de sensibilité sur plus de cas de brouillards aurait peut-étre permis d’évaluer
la contribution turbulente au dép6t.

D’autre part, les mesures d’activités dans l’eau de brouillard pourraient étre complétées par des
mesures d’activité du dépot sec uniquement. L’utilisation d’un collecteur découvrant par exemple
permettrait de connaitre avec précision la contribution de chaque processus de dépdt (sec/pluie/
brouillard). En effectuant la collecte d’eau de brouillard dans des zones présentant de fortes
concentrations de radionucléides, les mesures d’activités pourraient étre réalisées sur des volumes
d’eau moins importants et il serait également possible de procéder a une collecte d’eau en fonction
des classes de taille de gouttelettes ; ’objectif étant de d’évaluer quels sont les diameétres de
gouttelettes les plus concentrées en radionucléides. En effet, il est possible que des gouttelettes
d’une certaine taille soit porteuse d’une activité maximum.

S’agissant d’une thése expérimentale, nous n’avons pas abordé le domaine de la modélisation bien
que la finalité de la thése soit 1) de proposer des valeurs de vitesses de dépdt utilisables en
modeélisation opérationnelle en cas de crise ; 2) de fournir une estimation des flux d’eau soustraits de
[’atmospheére lors du dépot (terme puits). La prise en compte des données de flux d’eau déposée dans
un modele de dépbt ou de prévision du cycle de vie du brouillard permettrait en premiére intention
d’évaluer si cela permet une amélioration dudit modeéle.
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ABSTRACT

For the purpose of cooling off their reactors, nuclear power plants are located near rivers, ponds or in coastal
areas. In temperate regions and during fall and winter, they are frequently exposed to fogs. Operational models
of atmospheric dispersion and deposition used to estimate radioactive contamination of the environment after a
nuclear accident, consider dry deposition and wet deposition by rain. Should we take into account the deposition
by fog droplets as an additional process in term of deposition? To answer this question, an experimental study
has been setup on several sites often exposed to fogs or clouds. Fogwater collection and measurement of
fogwater deposited on plants were realized with string collectors and precision balances, respectively. Different
plant types were used for this study: small conifers, cabbage, grass plus a bare soil as a reference deposition
surface. By measuring the liquid water content (LWC) and the mass of water deposited on plants, fog droplet
deposition velocities can be calculated. In the case of fog composed mainly of big droplets (mean median volume
diameter of 20 um), deposition velocities of these droplets can reach several tens cm.s™. These high deposition
velocities highlight the fact that gravitational but also turbulent processes are both contributing to the deposition
on plants especially with a tri-dimensional structure such as conifers. The edge effect linked to a strong density
of trees has also been identified and quantified during our experiments. The radionuclides found in trace amounts
in fogwater showed that fogwater could be up to twenty times more concentrated in radionuclides than rain
water. It is due to the activity dilution during the condensation phase of the droplets, when the droplets are
growing. Based on measurements of the mass of water deposited by fog and concentrations of radionuclides in
fog droplets on the site of Houdelaincourt, occult deposition that cannot be quantify by rain gauges or
meteorological radar can be estimated. Over a whole season of fog, occult deposition can represent up to 25%
of the total deposition (dry and wet by rain) of radionuclides. In case of an accidental release, fog could
contribute to 14% of the total deposition if no rain event occurs. Those results highlight the fact that fog
deposition should be considered to better quantify radioactive fallouts in areas embedded by fog (or clouds for
high altitude sites), particularly in post-accident situation. A simple model of dry deposition to simulate the
droplets deposition by sedimentation can be developed, using the median diameter of droplets derived from the
visibility. This work still needs to be completed to quantify the turbulence contribution induced by the air flow
near obstacles such as large plants and to implement a specific scheme into deposition model.

Key words: Fog, deposition, droplets, radionuclides, deposition velocity, weighing method, plants, LWC, LAI,
foliar index.

RESUME

Pour les besoins du refroidissement de leurs réacteurs, les CNPE! sont placés a proximité immédiate de cours
d’eau ou du littoral. Ils sont de ce fait exposés a des bancs de brouillards, en particulier a ’automne et au cours
de Uhiver. Or les modéles opérationnels de dispersion atmosphérique/dépot, utilisés pour simuler la
contamination radioactive de !’environnement a la suite d’un accident nucléaire, considerent uniquement les
dépdts par temps sec et ceux par temps de pluie. Faut-il tenir compte de la présence des brouillards comme
terme additionnel de dépot de radionucléides en cas d’accident nucléaire ? Pour répondre a cette question, une
étude expérimentale a été conduite sur plusieurs sites exposés aux brouillards ou aux nuages (principalement la
plateforme d’observation atmosphérique de UANDRA a Houdelaincourt ainsi que la station de recherche
atmosphérique de ’OPGC/CNRS? au sommet du Puy de Dome et la plateforme d’étude atmosphérique SIRTAS3 de
UIPSL* a Palaiseau). La collecte d’eau de brouillard et la mesure des quantités d’eau déposées sous forme de
gouttelettes sur différents types de végétaux, ont été réalisées respectivement grace a collecteurs a fils et des
pesées de précision. En mesurant le contenu en eau liquide dans ’air ainsi que la masse d’eau déposé sur les
plantes, il a été possible de calculer des vitesses de dépdt des gouttelettes de brouillard pouvant atteindre
plusieurs dizaines de cm.s? dans le cas d’un brouillard composé de grosses gouttelettes (diametre médian
volumique moyen de 20 pm). Ces vitesses élevées mettent en évidence l'importance des processus
gravitationnels mais aussi turbulents notamment dans le cadre du dépét sur des végétaux a structure foliaire
tridimensionnelle comme les coniféres

! Centre Nucléaire de Production d’Electricité

2 QObservatoire de Physique du Globe de Clermont-Ferrand / Centre National de la Recherche Scientifique
3 Site Instrumental de Recherche par Télédétection Atmosphérique.

4 Institut Pierre Simon Laplace



L’effet d’auto-écrantage lié a une densité de biomasse foliaire élevée a également été quantifié. Les
concentrations en radionucléides a |’état de traces ont montré que ’eau de brouillard pouvait étre jusqu’a 20
fois plus concentrée que l'eau de pluie, du fait de la dilution par condensation de vapeur d’eau sur les
gouttelettes au cours de leur grossissement. Les mesures des masses d’eau déposées par les brouillards et de la
concentration en radionucléides dans les gouttelettes sur le site d’Houdelaincourt, permettent d’estimer ces
dépots habituellement qualifiés d’occultes car trop faibles pour étre quantifiés par des pluviometres ou des
radars météorologiques. Sur U’ensemble d’une saison de brouillard, le dépot occulte de radionucléides a
représenté jusqu’a 25% des dépots par temps secs et par temps de pluie. En cas de rejet accidentel, la présence
de brouillard pourrait contribuer a hauteur de 14% du dépdt par temps sec. Ces résultats mettent en évidence la
nécessité de prendre en compte ce processus de dépdt pour mieux quantifier les retombées radioactives sur des
territoires en contact avec des brouillards ou des nuages (en ce qui concerne les sites d’altitudes), en particulier
en situation post-accidentelle. Un schéma simple de type dépdt sec, considérant le diametre médian des
gouttelettes dérivé de la visibilité, permet a minima de mieux simuler le processus de dépét par sédimentation
des gouttelettes. Ces travaux restent a compléter pour quantifier la contribution de la turbulence induite par
’écoulement de ’air au voisinage des obstacles comme des végétaux de grandes tailles et incorporer un schéma
spécifique dans les modéles de dépot.

Mots clés : Brouillard, dép6t, gouttelettes, radionucléides, vitesse de dépdt, méthode de pesée, végétaux, LWC,
LAI, indice foliaire.
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