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Introduction

Introduction générale

Les nuages sont le siege dem@paux processus de redistrilmin des gaz traces entre les
différentes couches de l'atmosphéi@ickerson et al., 1987), ainsi que le lieu privilégié de la
réactivité chimique (Lelieveld et Crutzen, 1990%. ¢dbuvrent en permanence environ la moitié de
la surface terrestre, et sont sneés par des satellites d’obsgion, comme ceux des récentes
missions CloudSat et CALIPSO (Cloud-Aerosbldar and Infrared Pathfinder Satellite
Observation) qui vont permettrent de restituee vue tridimensionnelle des nuages. De plus,
environ 60% des nuages sont mixtes (Hegg., 20043t & dire constituéde glace et d’eau. Les
nuages mixtes sont donc prépondé&attla présence de glace a mesdences sur leurs propriétés
fondamentales.

La présence de la glace modifie le bileadiatif des nuages (Ackerman et al., 1988 ;
Ackerman, 1988 ; Martin et al.,. 2001 ; Liu et, &003 ; Toon et al.,1989). Les cristaux de glace,
de par leur taille, leur géométrie complexayrlepacité, diffusent differemment des gouttelettes
d’eau la lumiére solaire incidentt le rayonnement terrestre imérage. Les cirrus représentent
entre 20 et 50% de la couverture nuageuse terg®ownling et Radke, 1990). Les cirrus sont
particulierement étudiés du point de vue raffia I'aide d’instrumets d’observation optique
comme le microsatellite POLDERPOLarization and Directionalitgf the Earth's Reflectances),
mais il est impossible pour le moment de déteemde facon certaine quel est I'effet moyen
dominant a cause des multiples rétroactions (Cox, 1985).

La dynamique est aussi modifiée par la présence de la glace (Willoughby et al., 1985 ;
Simpson et al., 1965 ; Lord et ldhr1988). La libération dehaleur latente lors de la croissance par
dépbt de vapeur sur la glace étant augmentéedtalaur latente de congélation par rapport a celle
libérée lors de la croissance des gouttelettesi@adt de vapeur. Ainsi, I'énergie supplémentaire
libérée au sein du nuage glacé se répercute sur la dynamique du nuage (Orville et Kopp, 1977
Zhang, 1989 ; Cotton et al., 1982). Cette dynamiqueratpassi de la capacité du nuage a former
des précipitations, elle-m@&modifiée par la présence de glace dans les nuages.

Les hydrométéores glacés jouent un réle prinadrdans la formatiomles précipitations, et
plus de 50% de celle-ci sontfigies grace a la présence de la phase glace, méme les nuages inter-
tropicaux produisent la majeure partle leurs précipitations depué phase glace (Liu et Curry,
1999). En effet, la présence de la glace pelaygparition de processus microphysiques favorisant
la formation des précipitations (Tao et Simpsk#93 ; Tao, 2003), tels I'effet Bergeron et, surtout,
le givrage, processus spécifiqudss nuages mixtes qui sont tréficaces pour favoriser la
croissance des hydrométéores.

La présence de glace au sein des nuages modifie aussi les processus chimiques (Crutzen
al., 1999), le lessivage des aérosols (Heusdtrdyaet al., 2003), la séparation des charges
électriques dans les nuages (Satral., 2002 ; Tinsley et al., 200 insley et Heelis, 1993), la
distribution du contenu en vapedieau dans les nuages (Schilleral., 1999 ; Gierens et al.,
1999 ; Heymsfield et al., 1998), la capacités dmuages a givrer (Rasmussen et al., 2001 ;
Thompson et al.,, 2002). L’ensemble de ces ioapibns se répercute sur la chimie nuageuse,
appelée chimie multiphase.

Les effets de la présence de la phase giares les nuages sur les aspects dynamiques et
précipitations ont été largenteétudiés (Rutledge et Hobb%983, 1984 ; Reisner et al., 1998 ;



Introduction

Thompson et al., 2004, 2006), ce qui n'est pagds de la chimie multiphase qui regroupe
'ensemble des réactions chimiques se produisantte les réactifs eprésence au sein des
différentes phases du nuage. L'étude de la chimikiphase nécessite dode connaitre la chimie
dans chacune des phases, mais aussi les predesguogenes se produisant aux interfaces de ces
phases. C’est un domaine encore mal cerné, mo¢ganna cause des difficultés rencontrées pour
recueillir des données chimiquassity, les nuages subissant de®lations rapides, comme les
processus microphysiques, les changements d&eplgui modifient la composition chimique de
I'air et des hydrométéores (Wack, 2000). De plus, jusqu’'a préseles études ont surtout porté
sur la chimie des nuages chauds, c'est-a-dire ne contenant pas d’hydrométéores glacés. Or, |
nuages mixtes sont prépondérants (Hegg, 2001) gracerésence, jusqu'a trés basse température,
de I'ordre de -40°C, de 'ediguide a I'état surfondue.

La photochimie, qui joue un rdle important ddm€himie multiphase (Madronich, 1998), est
modifiée par la présence de glace dans un nuwale-ci modifiant le rayonnement au sein du
nuage.

La chimie du nuage mixte dépend de la répan des hydrométéores entre les phases. A
I'échelle de I'nydrométéore, la glace affecte déactivité des especes, soit en les piégeant au sein
du cristal, soit en offrant la possibilité aux réawes hétérogénes de se produire proche de la
surface, dans une couche de transition pseudodéguspect qui reste encore peu exploré. La
répartition de I'eau entre lesffdirents types d’hydrométéores coitdainsi a modifier directement
la redistribution des espéces chimiques, maaissi la dynamique du nuage. Les caractéristiques
fines de la microphysique du nuagent donc se répercuter jusg I'échelle du nuage et du
systeme nuageux en modifiant la capaciténdage a précipiter ou non, ainsi que la chimie
multiphase.

Les espéeces chimiques ont généralement unbifitd tres différentelans la phase aqueuse
et la phase glacée, I'acide chlorhydriques et 33@9 glus soluble dans I'eau que dans la glace
(Voisin, 1998), malheureusement, les donnéas I'équilibre thermodynamique des espéces
chimiques entre la phase gazeuse et glacée sontDamesla glace, la réactivité chimique est trés
atténuée, I'état solide s’opposant bien plus aux déplacements des molécules que I'état liquide
Cependant, la diffusion des espechsniques a l'intérieur du cridtale glace n’espas nulle, et
elle est tres variable d’'une espé&cane autre, 50 fois plus rapigeur I'acide nitique que I'acide
chlorhydrique (Thibert, 1996). La lenteur ded#fusion des espéces dans la glace est souvent
considérée comme un facteur limitant devardurée de vie des hydrométéores glaceés.

Les mécanismes microphysiques spécifiques deages mixtes sont accompagnés de
mécanismes chimiques totalement originaux par ragplar chimie des nuages chauds. Le givrage
des hydrométéores liquides sur les particulegldee est un mécanisme rapide, aboutissant a la
capture au sein du cristal formé d’une fractaes especes chimiques volatiles contenues dans
I’hydrométéore liquide d'origine (lbarne et al., 1983), alors que partie restaie est expulsée
dans la phase gazeuse. Ce dégazage dépendhateiia des especes chimiques en solution et des
conditions de croissance (Jaccard et Levi., 198EMicheli et Iribarne, 1963 ; Iribarne et
Pyshnov, 1990), mais la vitesse de congélation faitlguguantité restant piégée dans le cristal
n’'est pas conforme a I'équilibre thermodynamique. Les especes non volatiles, telles le chlorure de
sodium, restent entierement dans I'’hydrométéhmant sa congélation. On appelle coefficient de
rétention la fraction de I'espece chimique coést@ retenue au sein tleydrométéore durant le
givrage par rapport a la quantité tetarésente dans goutte d’eau avant sa congélation. Il est par
définition compris entre zéro et un : zéro si I'gralité de I'espece chimique dégaze lors de la
congélation, un si la totalité de I'espece egatgée dans I'hydrométéore glacé formé.
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Lors de la croissance par dép6t de vapeur des hydrométéores glacés, une partie des espéc
chimiques présentes dans I'atmosphére peutc@ipéurée, puis piégée antérieur du cristal en
croissance. Ce mécanisme de capture porteoie de cocondensation ou encore burial. Il est
proportionnel a la concentration dans la phaseegse de I'espece chimique considérée, c'est
pourquoi I'incorporation directe des espéces a temts de Henry effective tres élevée (tres
solubles dans 'eau) par cocondensation est négligaabbse de leur faib®ncentration dans la
phase gazeuse (Voisin et al., 2000). La a&ptd’especes chimiques sur la neige par
cocondensation est moins efficace que sur les gouttes (Diehl et al., 1996), plusieurs études d
laboratoire, menées sur le sujet ont montré quedandensation dépend de I'espece chimique, de
la température, de la structure cristalline degllece en croissance, de faession partielle de
'espece et de l'aciditéle la surface (Clapsaddet Lamb., 1989 ; Valdez at., 1989). Yin et al.

(2002) définissent le coefficientappelé ‘burial efficiency’, owoefficient de cocondensation. Si

=1, 'ensemble des molécules se dgmbssur la glace sont piégées, stl, cela signifie que les
forces de liaison permettant a I'espéce chimiqueedter sur la glace sont faibles, ce qui permet la
désorption. Ce coefficient est proportionnel au rappuaiite le temps de résidence de la molécule a
la surface de la glace, et le tesrque va mettre le dép6t de vappaur recouvrir cé¢ molécule, et
ainsi la piéger. Ullerstam et al. (2005) ont mmémue les cristaux de glace en croissance piegent
bien plus efficacement l'acide nitrique quesderistaux a I'équilibre thermodynamique, la
désorption étant inhibée par un taux dgsgance par dépot de vapeur élevé.

Plusieurs moyens sont a notre disposition dfétudier les processus physico-chimiques au
sein des nuages mixtes. En premier, la chimiéaderatoire permet d’étudier précisément et une
par une les réactions chimiques entre les espg@sentes dans l'atmulsere sous toutes les
phases. La chimie de laboratoire permet adssguantifier les processus d’échanges entre les
phases (mesures des constantes de Henry, cepfici’accommodation, coefficients de capture,
constantes de dissociation...). Cependant, le merdtespeces chimiques dans I'atmosphere est
trés élevé avec un grand nombrevdées réactionnelled.a chimie de laboratoire permet donc de
documenter les bases de données chimiques (cingéiquiibres...), mais gad’étudier la chimie
multiphase dans sa globalité.

Une deuxieme approche corisi€n I'expérimentatioin situ, par la mesure des grandeurs
météorologiques, microphysiques et chimiques pulséané au sein d’'un nuage, et si possible en
plusieurs zones d’'un nuage. Ldifficultés techniquesmit nombreuses, les mygs sont de grande
dimension, ils peuvent dépasser 15&épaisseur. De plus, les objét®bserver sont de tres petite
taille, de l'ordre de quelques pm a mm pous leydrométéores, et dguelques nanometres a
guelques microns pour les aérostfebservation de ces objets nésde donc le plus souvent du
matériel de précision embarqué sies avions, tels le CVI (Cowerflow Virtual Impactor, Noone
et al., 1988) qui permet de séparer la phatsgstitielle dda phase condensée.

L’observation in situ peut aussi se faire deplei sol a 'aide dRADAR, GPS, LIDAR qui
permettent de mesurer de nombreuses quantités tple I'intensité des précipitations, I'épaisseur
optique, le contenu intégré sur la colonne tragerpar le faisceau en vapeur d’eau ou autres
especes chimiques, cependant ces méthodes d/alises ne permettent pas d’avoir acces a la
physique et a la géométrie fine des aérosolsydtométéores qui sont si importantes dans la
physico-chimie du nuage.

Une approche intermédiaire entre la cleinde laboratoire et I'expérimentation situ est
constituée par les expériences en chamloa#rélées, comme la chambre AIDA (Aerosol
Interactions and Dynamics in the mbosphere) en Allemagne  (http://imk-
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aida.fzk.de/facility/aidatch.html). Cette chambre permet de contrbler de nombreux parametres
thermodynamiques dans des gammes tres laggestituant ainsi desorditions difficilement
accessibles a I'expérimentationsitu. La chimie et les aérosols y sont également controlés. Cette
chambre permet donc d’effectuer de nombreesg@eriences (chimie, microphysique, radiatif...)
sur un nuage reconstitué a la demande.

La troisieme approche est la modélisation pgeriimet de représenter d’'une facon simplifiée
les propriétés physiques et chgques d’'un nuage. Ces modéles petitent d’étudier au sein d'un
nuage idéalisé :

- L’évolution microphysique du nuage

- L’évolution chimique multiphase du nuage les voies réactionnelles principales des
especes chimiques.

- Les nombreuses interactions entre la microphysique et la chimie.

- L'influence des initialisationghimiques et microphysiques sur les propriétés physiques et
chimiques du nuage, en faisantrdeltiples tests de sensibilité.

L’outil numeérique utilise en entrées les bmske données produites a I'aide des mesures de
laboratoire ainsi que des initialisations rojghysiques et chimiques provenant des mesarsisu
(propriétés physiques et chimiques des aéspsaloncentrations chimiques, grandeurs
météorologiques de l'air données par les mesatesol et par les radiosondages, propriétés
microphysiques des nuages avec les distributemmaiombre et en masse des aérosols et des
hydrométéores, leur forme), pour ensuite étutbsrinteractions complexes entre les différents
processus. L'outil numérique peemainsi d'intégrer les meswede laboratoire et d'aider a
l'interprétation des mesurs situ. En cela, il fait le lien entre lemesures de laboratoire et celles
de terrain.

La modélisation de la chimie multiphase des nuages mixtes, associant une grande diversité d
mécanismes microphysiques et chimiques, est unetliennecherche encore peu exploré, et malgré
son importance dans la chimie de I'atmosphgreu d’études se sont intéressées aux nuages
troposphériques mixtes ou alors ptmaiter du transport vertical de la redistribution des especes
chimiques par ces nuages (Baethal, 2001 ; Yin et al., 2002 ;uMliffren et al., 1999 ; Chen et
Lamb, 1990 ; Rutledge et al., 1986 ). Ces études nemntin impact significatif de la présence
d’hydrométéores glacés sur la distrion et le lessivage des espg chimiques. Cependant elles
utilisent différentes représentatis de I'interaction chimie/hydra#téore glacé, et aucune méthode
systématiqgue ne donne d’estimation préciséafiet de chacune de ces interactions.

Mon travail, dont le but est ddocumenter la chimie multiphase des nuages mixtes s’inscrit
dans ce contexte. Pour ce faif@ai été amené a développk&x microphysique spécifique aux
nuages mixtes dans le modele de chimis deages M2C2 (Model of Multiphase Cloud
Chemistry) (Leriche et al., 2003) iqu'était pas prise en comptesgu’alors dans le modéle, et a
coupler ce schéma microphysique avec le modulehdaie multiphase existant. J'ai développé la
microphysique mixte en utilisant les paramétrisatidada littérature et eme concentrant sur les
caractéristiques spécifiques des cristaux (catégotalles, formes, vitesses de chute) avec une
représentation quasi-spedtrales hydrométéores et des aérosols. D’un point de vue chimique, il a
fallu prendre en compte le mécanisme de rétention lors du givrage ainsi que de capture lors de |
croissance par dépbt de vapees hydrométéores glacés. Ainsaus disposons d’'un modéle de
chimie multiphase couplé a un module de microphysique mixte a deux moments.

Dans le chapitre 1, sont présentées les cosaaies structurelles en microphysique et en
chimie multiphase des nuages mixtes qui sdiesupour comprendre la suite de I'exposé. Les
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aspects microphysiques et chimiques associés @ésence de la glace sont particulierement
détaillés car ils constituent théme central de ce travail.

Le second chapitre est consacré au développediemodele M2C2. La premiere partie est
dédiée a la microphysique alorseqla seconde porte sur leodule de chimie. Au début de
chacune des parties, les paramétrisations ntigogues et chimiques duaakele préexistant sont
rapidement décrites. Dans la premiére parés détails de linagoration des mécanismes
microphysiques associées a la présence de la gpatexposés, et les choix que jai été amené a
faire dans les paramétrisations justifiés. Laosele partie porte surdeprocessus, comme la
rétention lors du givrage qui oaté incorporés au module de chimie dans M2C2 pour prendre en
compte la présence de la phasecge, avec l'introduction des coeféaots de rétentin et de burial.
Finalement, le couplage entte module de microphysique méxtet le module de chimie
multiphase est détaillé.

Le chapitre 3 est dédié aux résultats, optysiques et chimiquesbtenus a l'aide du
modele M2C2 en phase mixte. La premiere pgmésente des tests de gbilisé effectués sur les
choix possibles dans les paramétrisations microgbgsi du modéle et dans les initialisations des
masses d’air. On compare un schéma microphydiguiepronostique a un schéma partiellement
diagnostique pour simuler soit un nuage de typitime soit un nuage de type continental.
L'impact de la forme géométrique des cristaaw I'évolution des dives types de nuage est
également discuté. La seconde partie porte schikaie, avec I'effet de la prise en compte de la
phase glacée sur certaines especes et gramtemnsjues en comparant une simulation de nuage
mixte de référence a une simulation ou les miéoaes microphysiques associés a la phase glace
sont artificiellement inhibés. Ensuite, sont présentés de multiples tests de sensibilité chimiques
portant sur la nature de la massaid’le coefficient de rétention & coefficient de burial, et les
résultats obtenus sont coargs a la littérature.

Finalement, la conclusion permet de faire Ilrbide ce travail, aingjue de proposer les
voies intéressantes a exploreraide de ce nouvel outil de mdidation de la physico-chimie des
nuages mixtes.
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Chapitre 1

Chapitre 1 : Etat de I'art sur la microphysique et la
chimie des nuages mixtes

Dans la troposphere terrestegviron 60% des nuages somiktes (Hegg., 2001). A I'échelle
microscopique, I'évolution de ces nuages egier@ar de nombreux mécanismes microphysiques et
chimiques faisant intervenir 'eau sous ses tpbiadses, mais aussi la phase gazeuse atmosphérique,
les aérosols, la chimie en phagezeuse et aqueuse, et le rayonnement solaire. Ce premier chapitre
a pour but d’introduire les processus physiquesh#hiques se déroulant dans les nuages mixtes.
La premiere partie porte sur la physique degasanixtes avec, en iogluction, une présentation
des acteurs principaux, les aéresajui sont indispesables pour former les hydrométéores, eux-
mémes, dans leur diversité, formant les nuad@a¥in, je présente $e principaux processus
microphysiques régissant I'évolutiales nuages mixtes. La secompdetie de ce premier chapitre
porte sur la chimie nuageuse, avec un rappelasghimie multiphase des nuages chauds, suivi
d’'une présentation plus détaillée deddficités chimiques des nuages mixtes.

1. La microphysique nuageuse, amnaissances structurelles

1.1. Généralité sur les nuages

1.1.1. Les aérosols

Avant de développer les caractéristiques aleages, nous devons nous intéresser a leurs
précurseurs, ces particules i gpermettent aux gouttelettes edu et/ou cristaux initiaux
d’apparaitre : les particules aérosols.

Les aérosols sont des particules de tres petilesstan suspension dans l'air. lls se classent
en deux types d'origine : les premiers, les aérosols primas@st directement émis dans
'atmosphére. Ce sont les poussis soulevées par le ventppenant d’éruptions volcaniques,
mais aussi des cristaux de NaCl provenant’éeaporation des embruns. Le second type est
constitué par les aérosols secondaigisse forment directement dans I'atmosphére depuis la phase
gazeuse par des processus physico-chimiques (nitrates, sulfates...). A la fin des années 9(
Andreae et al. (1997), Pandis et Seinfeld (1928)ment que en masse, 90% des aérosols sont
d’origine naturelle et 10% d’origine anthropique. En premiére approche, l'action anthropique
semble, sinon négligeable, au moins faible papport aux émissions naturelles d'aérosols.
Cependant, si on s’intéresse a ifjime des aérosols en fonction de leur taille on s’apercoit que
'essentiel des aérosols finorg d'origine anthropique, lgsels sont prépondérants pour les
concentrations en sulfates, en carbonéiqdaire, et cedins métaux lourds.

L'observation des spectres d’aérosols a perdasles classer en trois types de tailles
distincts : les plus petitsont les hoyaux d’Aitkerdont le rayon évolue de 0.001 a 0.1 um, ils sont
formés par conversion gaz particule. En nombrencde est le plus impamt. Cependant, a cette
échelle de taille, le mouvement Brownien espamtant et conduit rapidement a la coagulation
(agglomération de particules i a des collisionsous I'effet du mouvement Brownien) des
particules d’Aitken qui grosssent et passent dans le second type daérosols: le mode
d’accumulation(de 0.1 a 1 um). Ces aérosols sont saffiment grands pour servir de noyaux de
condensation dont ils représenténfprincipale source. lls provieent aussi de I'évaporation des
gouttelettes. Leur durée de vie ad I'ordre d’'un jour a une semaine. Si cette durée de vie est
surtout dictée par le lessivagmr la pluie lors du passagkes ces aérosols dans un nuage
précipitant, les aérosols du mode d’accumulation sont aussi éliminés, plus lentement, par
sédimentation séche. Enfin, le troisieme tyfseérosols est constitué de grosses partiqeidgum)
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qui sont générées mécaniquement par le vent, et dont la durée de vie est tres courte, de par le
vitesse de sédimentation plugée. lIs peuvent servite noyaux de condengat, tels les gros
aérosols en sel issus de la mer. Il faut nouee le troisieme type de particule a une genése
indépendante des deux premiers. La figure (1)reaki6e cette distribution trimodale des aérosols

et les mécanismes de formation, deigsance et d’élimination associés.

Il existe une grande diversité dans la nature des aérosols, selon leur origine, maritime ou
continentale, rurale ou urbaine. On parle déange externe lorsqu’il existe, pour une gamme de
taille, des aérosols de nature chimique difiége en meélange, et de mélange interne pour une
gamme de taille, lorsque chaque aérosol est constitué de plusieurs especes chimiques, par exem|
du sel de mer avec une couche d’especes orgaragimsr. De plus les aérosols évoluent pendant
leur parcours. En effet, les aérosols du mode d’accumulation restent assez longtemps dan
'atmosphere pour passer plusieurs fois dans desedetbes nuageuses, ddasquelles ils peuvent
étre mélangés a d’'autres aérosols, et ou leuposante soluble peut réagir chimiqguement, ainsi,
les aérosols sont modifiés par les nuages.

Figure 1 : Distribution trimodale des aérasols atmosphériques, d’aprés Whitby, 1978.

1.1.2. Les hydrométéores

Le terme hydrométéore désigne I'ensemble mheticules constituées essentiellement d’eau
en phase liquide ou glacée en suspension dansomhere. Pour se former, les hydrométéores ont
besoin d’'un air saturén humidité au dessus de leur phass, air saturé pe s’obtenir par
refroidissement isobarique (refroidissement noauwle l'air a proximité du sol responsable des
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brumes matinales), ou par refroidissement assabaide détente adiabatique de la masse d’air,
c'est-a-dire sans échange de chaleur, progait le passage dun front, le soulévement
orographique de l'air, la présence d’'ondes davitg ou encore par l'instabilité d’'une colonne
d’air. Les hydrométéores liquides datparticularité de pouvoir restsous cette phase méme a des
températures négatives, on padkns ce cas d'eau surfondue. C'estétat métastable qui peut
cesser par choc, contact, ou méme spontantérh&au surfondue peut exister jusqu’a une
température d’environ -40°C.
x Hydrométéores liquides :

La formation spontanée de petites gouttetepar augmentation de la sursaturation,
appelée nucléation homogene, nécessite dsatsmations impossibles a atteindre dans
la troposphere. La formation des goutteletieageuses nécessdenc la présence de
particules d’aérosols sur lesquelles Vapeur d'eau peut se condenser a des
sursaturations moindres, on parle alorsndeléation hétérogen€e processus sera
détaillé plus loin (cf. 1.2.1, chapitre 1).

Une fois crées, les hydrométéores liquigleat croitre par dépdae vapeur et par
collision/coalescence. Un nuage formé a partir d’aérosols gros et peu nombreux
favorisera la croissance des geldttes par rapport a un ngafprmé a partir d’'un plus
grand nombre de petits aérosols pour ummé&adre dynamique. En effet, la méme
guantité de vapeur d’eau est disponible daesdeux cas, mais le moins grand nombre
de gouttelettes du premier cas favorise leoissance par dépbt de vapeur, donc leur
vitesse de chute et leur croissance par collision/coalescence. Ainsi les nuages maritimes
formés sur un faible nombre de cristaux si#, ont des taux dprécipitations plus
élevés que les nuages continentaux. Au ded&aun diametre de 50um, la vitesse de
chute des gouttelettes d’eau est suffis@mimmportante pour qu’on parle de gouttes de
pluie. La forme des gouttelettes peut &omsidérée comme parfaitement sphérique
pour un diamétre inférieur a 280 um, au dessus et jusqu'a 1000 um ce sont des sphere
légerement déformées, au dessus de 1000gsgouttes sont treplaties (Pruppacher
et Klett., 1978).

x Hydrométéores glacés :

Les hydrométéores glacés peuvent appargir nucléation hétérogéne mais aussi
par nucléation homogéne. On peut distingieux types de nucléans homogeénes : le
passage directe de la vapeur d’eau adalessaux, mais cette nléation n’existe pas
dans la troposphére, et la nucléation homegge gouttelettes gandues ou glaciation
homogene. Cette derniere eststdépendante de la tempérajwglle est négligeable au
dessus de -30°C et est prépondérante a -40°C (Pruppacher, 1995).

L’'autre type de nucléation, dite nucléatibétérogene, nécessite la présence d’'une
impureté sur laquelle se développe le tafigle glace élémentaire. Les impuretés
capables d’aboutir a la formation de ces cuistsont appelées IN¢ur Ice Nuclei). La
nucléation hétérogéne des cristauxgtiee peut suivre plusieurs voies :

¥% La condensation de la vapeur d’eaws forme liquide sur I'IN suivie de
congélation

¥% La condensation de la vapeuratitement sous forme solide sur I'IN

% La collision d'un IN avec une gouttelette dandue entrainant sa
congélation.

La nucléation hétérogéne des cristaux @eglprimaire sera discutée plus en détalil
par la suite (cf. 1.2.1).

Les hydrométéores ainsi formés vomtroitre par dépbétde vapeur et
collision/coalescence. Une cat@gstique importante d&a glace par rapport a I'eau
liquide est d’avoir une pressi de vapeur saturante meilevée, or la présence
fréequente et simultanée de gouttelettes surfonetiee cristaux de glace permet de tres
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fortes sursaturation au dessus de la gla@n au dela de 120%. Ainsi, le dépdt de
vapeur d’eau sur la glace peut étre intemeéme si la vapeur d’eau est en sous
saturation au dessus de I'eau liquide, damg&as nous assistons a une évaporation des
gouttelettes au profit desistaux de glace, mécanisme connu sous le nom deffet
Bergeron. Notons qu’'un mécanisme similaire &xentre les gouttes de grande taille et
celle de petites taille, plusstables (pour lesquels la pston de vapeur saturante est
plus élevée), qui s’évaporent profit des plus grandes gouttes.

Lors de leur croissancgar déep6t de vapeur, lesristaux ne croissent pas
sphériguement, mais suivant des axes cdeissances spédifies aux propriétés
cristallographiques de la glace. Ces propriétés sont variables en fonction de la
température et du niveau de sursaturation.

Figure 2 : Classification des types deristaux de glace selon Mason. (1971).

La figure (2) présente lesipcipaux types de cristaujue I'on rencontre dans les
nuages selon Mason (1971) :

Les plaquettes (1) : Ces monoaist ont une épaisseur tres failoslemparée a leur largeur, d’ou
leur nom de plaquettes ou d’assiettes.

Les étoiles (2) : Ce type de monocristal pos€edges de symétrie, il est constitué de 6 dendrites
qui se développent dans un méme pdartour d’'un élément central. Plus la
saturation est élevée, plus ces dendsmst ramifiées. Les étoiles se forment
entre -13°C et -18°C. Elles peuventoa des dimensions variables, allant
jusqu’a 8mm.

Les colonnes (3): Les colonnes sont des mastacix de base hexagdeadont le rapport
longueur/largeur est comprentre 1 et 5. Elles se forment & des températures
comprises entre -10°C et -6°C.

Les aiguilles (4): Ce sont des monocristaux peiits batonnets pouvant avoir une section
hexagonale. Le rapport longueur/largeursegtérieur a 5. Elles se forment a des
températures relativement élevées entre -4 et -8°C.
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Les ‘bullet rosettes’ (3) : Ce sont des custacomposites qui ressemblent a un assemblage de
colonnes reliées au centre prgouttelette gelée initiale.

Les dendrites sur monocristaux (5) : §pe de cristaux coposites se développe entre -16°C et
-12°C dans les nuages mixtes. Un criptaihaire collecte des gouttelettes d’eau
surfondue, des dendrites sevel®ppent ensuite a laace de cet hydrométéore
glacé, mais elles ne se développent ¢ass la méme direction que le cristal
servant de base. Selon Hallet (1964) selapérature du substrat et en dessous
de -10°C, les gouttelettes qgelent ne tendent pagpéendre la méme direction
gue le dit substrat.

Les assemblages colonnes plaquettes (6) :dDe des cristaux dont laroissance est dans un
premier temps de type colonne, suigligane croissance dgpe plaquette.

Les agrégats irreguliers (7) :sllpeuvent avoir des formes éttrement variées. Les cristaux
primaires peuvent s’agréger entre euwxagac d'autres agrégats pour former des
cristaux tres complexes. En raison de cette grande complexité et de la diversité
de leur forme on considére souvent tgmes de cristaux comme des sphéroides
avec des inclusions dair.

Les ‘graupel’ ou neige roulée (8Lors des premieres étapes duwrgge, tant que la particule
originale est encoradentifiable, I'hydrométéoreest qualifié de ‘lightly’ ou
‘densely’ ‘rimed crystal’. Quand le giage est tel qu’il n'est plus possible de
reconnaitre I'hydrométéore de base, parle de ‘graupel’, ‘soft hail’ ou
‘snowpellet’. Ces cristaux sont d’apparertdanchatre et opaqugii vient de la
présence d'un grand nombre d’inclusidiair dans leur structure. Pour les
particules encore plus givrées ayant des formes coniques, arrondies ou
irréguliéres ont donne lgom de ‘small-hail’.

Les ‘pellets’(9) : Ce sont des hydrométéores tresegi de forme irréguliére, intermédiaire entre la
neige roulée et les grélons.

Les grélons (0) : Ce sont les hydrométéores las gensément givrés, de forte densité avec de
faibles inclusions d’air. # ont une grande vitesse deute et peuvent atteindre
des tailles trés supérieures a tous deres hydrométéores (plusieurs cm),
provoquant parfois des dégats importants.

Il existe 3 types de croissance pour un cridéaglace élémentaire hexagonal : la croissance par

les faces, aboutissant a des colonnes, la croissi®csix arrétes, donnadés plaquettes, et la
croissance des six pointes donndes étoiles, figure (3).

11



Chapitre 1

Figure 3 : Les trois types de croissance ah cristal hexagonal, d’apres Delanoég, 2005
(Delanoé, pp 25 chap Il.)

La figure (4) récapitule les types de cristaux pines formés en fonction de la température et
de la sursaturation.

Figure 4 : Forme des cristaux de glace en fonctiathe la température et de la sursaturation.
Libbrecht, 2005 adapté de Furukawa1982.
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La figure (5) présente une statistique des &®nde cristaux observées en fonction de la
température avec la sonde CPIloi@l Particle Imager) a partir deesures aéroportées effectuées
au cours de l'expérience ASTAR en 2004 enoarggiArctiqgues (Lefevre2007). On constate la
présence de nombreuses gouttelettes surfenduequ'a environ -10°C. Aux températures
faiblement négatives, les aiguilles les colonnes sont les cristales plus courants, alors qu’aux
températures les plus froides de I'échantillonnagadéssous de -15°C), les rosettes deviennent les
plus fréequentes. Cependant, on observera que &oamges températures les plus froides, les
cristaux irréguliers dominent laggent, ceci est d0 a la complexité des mécanismes de formation
des cristaux. En effet, la forme desydlométéores glacés provient des conditions
thermodynamiques de I'air qui les entoure, mais alssielles des masses d’air qu’ils ont traversé
depuis leur formation. On comprend donc la msité des formes rencontrées a travers la
complexité des mécanismes microphysiques quiaguigent dans les nuages mixtes aboutissant a
leur formation et a leurs transformations.
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Figure 5 : Forme observée des hydrométéores émnction de la température. Lefevre, 2007.

Finalement, au sein d’'un nuage mixte, la phglsee présente une grande diversité et une
grande complexité dans les cristaux qui la corag@suppacher et Klettl978). Leur forme, leur
géomeétrie, leur degré de givrage leur comféides propriétés thermodynamiques, morphologiques
et aérodynamiques trés différentemites importantes pour leskvage des espéeces chimiques.

1.1.3. Les nuages

Les nuages se définissent comme un ensembpardieules en suspension dans l'air, en une
densité suffisamment élevée pour qu’ils soientbles a I'ceil nu. lls peuve étre constitués de
grains de poussiere (nuages de sable naissaatlés régions désertiques, nuages de cendre des
éruptions volcaniques), mais pdus souvent, les nuages sont eisiement constitués d’eau, en
phase liquide et/ou solide. C’'éstes nuages, dont I'élémenépondérant est I'eau, que nous nous
intéressons.

On classe les nuages selon leur type : stratifonpoes les nuages a faibles mouvements
verticaux, ou cumuliformepour les nuages d’instabilité a forts mouvements verticaux. Les nuages
se repartissent sur trois étages : ceux de bassekex(en dessous de deux kilométres d’altitude),
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ceux de I'étage moyen (de deux a six ou septréloes d'altitude) eenfin ceux de I'étage
supérieur, de six sept kilométre a laltitudie la tropopause. Certains nuages peuvent se
développer sur plusieurs étagebrdeur instabilité (Les Cumahimbus dépassent facilement les
10 km de développement verticales nuages ont plusieurs originds peuvent étre associés a
des fronts de perturbationsmme de nombreux nuages stratifi@s, ils peuvent étre provoqués
par l'instabilité de la masse d’air, soit par chagéfales basses couches du sol par le soleil, soit par
advection d’air froid en altituddéstabilisant I'air chaud situgn dessous (nuages cumuliformes),
ils peuvent aussi étre formeés par forcage orogeghilorsque I'air doit s’éver pour traverser une
chaine de montagnes, cas tirggjuent sur le Puy de D6me fien certains nuages ont une origine
purement anthropique, tels les cirrus artificiglee sont les trainéesadion. Les nuages font
I'objet d'un classement qui se rapphe de celui utilisé en biologiayec des genres subdivisés en
especes elles méme divisées en variétés. La figure (6) présente les 10 genres des nuages ainsi ¢
les altitudes auxquelles ils geuvent. Suit une descriptiale ces 10 genres des nuages.

Figure 6 : Les principaux types de nuages et leur altitude.

¥ Les nuages cumuliformes
Du moins instable au plus instable, vairi rapide apercu des nuages cumuliformes les
plus fréquents.
x Cirrocumulus (Cc). C’est un nuage appartenant a |'étage supérieur, sa base se
situe entre 5 000 et 10 000 m d’altitualéeec une épaisseur de l'ordre de 500
m. Il se compose de lamelles, granules, rides, galets, rouleaux. Blanc et de
petite taille, il est dépourvu d'ombre®pres et se dispose assez régulierement
en un banc, une nappe ou une couche mince dont les éléments sont soudés ol
non. Il est constitué de cristaux de glace.
x Stratocumulus (Sc). C’est un nuage appartenant a I'étage inférieur : sa base se
situe entre 500 et 2 500 m d’altitude avec une épaisseur de l'ordre de 600 m. Il
est composé de dalles, galets, rouleainis ou blanchatres, ayant presque
toujours des parties sombres qui ont ptauplupart undargeur apparente
supérieure a 5° ; lorsqu'il arrive que @&éments se soudent en s'étalant, le
stratocumulus prend l'apparence d'une hewmontinue et bourrelée. Ce nuage
ne donne que rarement lieu a des préaipins. Il est constitué la plupart du
temps d’eau liquide.
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x Altocumulus (Ac). C’est un nuage apparant a I'étage moyen : sa base se

situe entre 1 500 et 6 000 m d’altitudeseh épaisseur est de I'ordre de 1 500
m. Il se compose de lamelles, galets, rouleaux blancs ou gris, ayant
généralement des ombres propres etlisposant assez régulierement en un
banc, une nappe ou une couche dostdiéments, soudés ou non entre eux,
ont une largeur apparente comprise approximativement entre 1° et 5°, ce
morcellement donne assez souvent &l @n aspect pommelé. Ce nuage est
constitué de gouttelettes et/ou destaux de glace est ne produit pas de
précipitations.

Cumulus (Cu). C’est un genre de nuabyextension vertical variable : aux
latitudes tempérées, sa base peutsiteer a faible altitude de quelques
centaines de metres @ metres maximum, tandis que son épaisseur peut
aller de 100 metres a 5000 metressél développe en amas séparés, aux
contours nettement dessinés, qui prentefdrme de mamelons, de démes ou
de tours avec des protubérance®ragies au sommet bourgeonnant, souvent
compareé a un chou-fleur. Sa base apksieplutét sombre alors que les parties
éclairées par le soleil sont généralamd'un blanc éclatant. Lorsqu'il est de
I'espece congestus, le cumulus peut ptéeipitant (cumulus congestus). Il est
constitué de gouttelettes et/ou de crstde glace selon la température et son
extension verticale

Cumulonimbus (Cb). C'est un genrde nuage d'extension verticale
considérable : aux latitudes tempéréss base se situe entre 300 et 3000 m
d’altitude avec une épaisseur allant de 5000 a 12000 m, mais aux latitudes
tropicales, il peut atteindre et dégar 17000 m d'altitude. Son apparence est
ample et massive, semblable a cellend' montagne ou d'énormes tours, |l
s'orne de forts contrastemtre un aspect général foncé et la blancheur des
parties du nuage directement éclairéedgapleil. Son sommet s'étale le plus
souvent en forme d'enclume, et sa bestetires sombre. Dans certains cas, des
sommets protubérants en forme de dérsermontent I'enclume, révélant un
phénoméne de dépassement de la tropopause. Le cumulonimbus est trés
souvent porteur d'orages avec éclairglé&tlenche toujours des averses, qui
peuvent étre de gréle ce qest un critere sdr de distinction entre sa base et
celle d'un nimbostratus.

¥ Les nuages stratiformes
Du moins élevé au plus élevé en altitwiéci les nuages stratiformes courants.
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X Stratus (St). C’est un genre de nuage apparit a I'étage infénr : sa base se

situe entre le voisinage de surface tegstre et 1200 m de hauteur avec une
épaisseur de l'ordre de 200 m. Le liltatd peut généralement étre considére
comme une forme de stratus ayant attieirgurface du sol. Il est constitué de
petites gouttelettes d’eau liquide.

Nimbostratus (Ns). C’est un genre de gei@appartenant a I'étage moyen, mais
qui souvent aborde I'étage supérieuervahit I'étage inférieur : sa base se
situe entre 300 et 2000 m d’altitude avec @paisseur de I'ordre de 3000 m. Il
forme une couche dont I|'épaisseest partout suffisante pour masquer
compléetement le soleil ou la lune, lI'aspect de cette couche, caractéristique du
mauvais temps non orageux, est rendu flaudes chutes continues de pluie,

ou de neige qui atteignent dans la plupks cas la surfaderrestre. Sa base

est souvent sombre.

Altostratus (As). C'est un genre de geaappartenant a I'étage moyen : Sa
base se situe entre 1500 et 5000 m d’altitude et son épaisseur est de l'ordre de
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2000 m. Il a la forme d'une nappe diune couche gridre ou bleuatre,
d'aspect strié, fibreux ou uniforme, couvrant partiellement ou totalement le
ciel, et il peut donner liea des précipitations. Ce rgeprésente souvent des
parties suffisamment minces pour larsseir le soleil ou la lune comme a
travers un verre dépoli, il est conséitade gouttelettes etiode cristaux de
glace.

x Cirrostratus (Cs). C’est un genre de nuagpartenant a I'étage supérieur : sa
base se situe entre 4500 et 12000 ntitlidle avec une épaisseur de l'ordre de
500 m. Plus étendu horizontalement dee cirrus, il a la forme d'un voile
blanchatre et transparent, d'aspelteiux ou lisse, couvrant partiellement ou
totalement le ciel et dessinant souvent un halo autour du soleil ou de la lune.
ce voile ne peut supprimer les ombpstées et il est piis si mince que
seule I'apparition du halo révéle alors son existence. C’est un nuage constitué
de cristaux de glace.

x Cirrus (Ci). C’est un genre de nuage apgaant a I'étage supérieur : sa base
se situe entre 6000 et 12500 m d’altit@dec une épaisseur de I'ordre de 300
m. Il est constitué de bancs, de bandes ou de filaments séparés, blancs le plus
souvent, qui revétent un aspecbréux ou un éclat soyeux, les deux
apparences pouvant d'ailleurs se conjugGarst aussi un nuage constitué de
cristaux de glace.

Les nuages stratiformes ont utherée de vie plus longue giles nuages cumuliformes, elle
peut étre de plusieursycs, alors que ceux de type cumuliforom@ une durée deeide I'ordre de
guelques heures. Enfin, on peut distinguernieages précipitants (cunaumlimbus, nimbostratus,
certains cumulus...) des nuages non précipitants $§citmouillard, bien que ces derniers puissent
déposer des gouttelettes au niveau du sol).

Les nuages peuvent étre comgmsiniquement d’eau liquidea(plupart des nuages de basse
couche en été), exclusivement de cristaux de glace (cirrus, cirrostratus), mais aussi comporter d
l'eau sous ces deux phases condensées (tsusul@mulonimbus, tous les nuages des étages
inférieur et moyen contenant di glace), I'eau pouvant resterrmdaun état métastable liquide
jusqu'a pres de -40°C. De plus, linertie thermicpida vitesse des agrégats de grande taille, tels
gue les flocons de neige, de neige rouléeptus encore la gréle, permet d’observer des
hydrométéores glacés a des tempéestpositives. D’un point de viggnéral, sur terre les nuages
mixtes sont les plus répandus (Hegg, 200Est donc primordial de les étudier.

1.2. Généralités sur les processus microphysiques dans les nuages mixtes

Lorsque les phases liquides et solides so&sgartes simultanément dans un nuage, on parle
de nuage mixte. La microphysique en phase mixte comprend la microphysique chaude, a laquelle |
faut ajouter la microphysique ass&e a la présence de la glace, ce qui la rend plus complexe. La
premiére étape est la formation des cristaux de glace primaire.

Les petits cristaux de glace primaire, appeléstipes, sont initieés par deux processus de
nucléation hétérogene :

x  Par dépbét : formation directe d’embryons de glan environnement sursaturé par rapport a la
glace, ou en 2 étapes, par dépot de vapeutesunoyaux qui sont simultanément CCN et IN,
suivie de congélation.

x Par contact: congélation des gouttes d’eadosdues suite a l'attraction de particules
d’aérosols par diffusiophoresay par mouvement brownien.

A des températures de l'ordre e5°C et inférieures, la nlgation homogéne se produit et
les gouttelettes de nuage congekgrintanément trés rapidement.

Les cristaux de glace formés peuvent ensuitecsoitre par dépbt de paur, soit disparaitre
par sublimation selon le niveau de saturation eéleironnement par rapport a la glace. Les flocons
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de neige peuvent se former par autoconversies pristines et dépdte vapeur/givrage des
pristines alors que la neige roulée a comme squneipale la congélation par contact des gouttes
de pluie et le givrage inteasdes gouttelettes nuagesssur les flocons de neige. Quand la
température de l'air devient pasd, les petits cristaugrimaires sont immeédiatement convertis en
eau nuageuse, et les flocons dmeet le neige roulémndent, entrainant la formation de gouttes
(Rutledge et Hobbs, 1983, 1984).

1.2.1. Nucléation des gouttelettes ede la glace élémentaire

La genese des nuages nécessite la présencestitayant des particularités précises : les
noyaux de condensation (CCN pour Cloud Condemsaiiuclei) et les noya de congélation (IN
pour Ice Nuclei). En effet, sans la présence deaéeosols, aucun nuagepwmurrait se former dans
la gamme de sursaturatiomencontrées dans la troposphéta nucléation homogéne des
gouttelettes nécessitant des atugations trés élevées. Larrmtion spontanée d’agrégat de
molécules d’eau dans une parcelle d’air rigmevapeur d’eau sans CCN ou IN nécessite une
sursaturation énorme, du fait quepigession de vapeur saturantedassus d’'une gouttelette est
d'autant plus élevée que le diametre de lattgtette est faible (effet Kelvin), la nucléation
homogene devant se produire inialent sur les gouttelettes dont ldléaest de I'ordre de celle de
guelques molécules d’eau. Les CCN sont des péeticaérosols apparint principalement aux
particules d’accumulation ou aux grosses particgjgisont la particularité d’étre hydrophiles,
caractéristique due a leur nature chimique (p@séfune fraction soluble) et permettent de former
des gouttelettes dont lailta initiale est bienplus importante que pda nucléation homogene.
L’hygroscopicité, fonction de la solubilité de I'aéobsporte le nom d’effet Raoult. Si cette taille
est suffisante pour que la sursaturation devdpeur d’eau dans lamisoit supéeure a la
sursaturation nécessaire a la croissance de I'aénasatifié, la gouttelettse forme par dép6t de
vapeur et le nuage de gouttedsttapparait. C’est la théorie #&hler, qui prend en compte la
solubilité de I'aérosol et la té& de la gouttelette en formatioa figure (7) présente une famille
de courbes de Kohler, avec la sunsation a I'équilibre en fonction da taille de la gouttelette et
en fonction de la taille de l'aérosol initiaki du sulfate d’ammoniumlLa croissance de la
gouttelette se fait par dépot de vapeur, elle siapamne donc d’'une baisse de la sursaturation,
c’est la raison pour laguelle, Ipsints a gauche du maximum saans un équilibre stable, alors
gu’a droite du maximum, I'équilibre est instableabbutit a la croissance des gouttelettes. Le point
maximum porte le nom de point critique, déternpiaé une sursaturation et un rayon critique pour
un aérosol de taille et de propriétés physibimiques données. Abdul-Razzak et al. (1998, 2000)
ont développé une paramétrisatide la théorie de Kohler pestiant de calculer le nombre
d’aérosols activé a partir d’'une distributiolognormale multimodale des aérosols. Cette
paramétrisation nécessite de calculer, pour chagpee d’aérosol, selon sa nature chimique, le
rayon du plus petit aérosol sec activé, ce rayarespond au maximum de la courbe de Kohler,
figure (7), nécessitant une sursaturation d’'aupdns élevée que I'aérosol est petit et pauvre en
espéces chimiques hydrophiles.
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Figure 7 : Courbes de Kohler : Variation de lasursaturation en fonction du rayon pour des

gouttelettes de solution fanées a partir d’'un noyau desulfate d’'ammonium ((NH4).SO,) de

rayon sec valant 25 nm, nécessitant la sursatation la plus élevée, 50 nm, 75 nm, 100 nm et
125 nm, nécessitant une sursaturain moindre . (Guibert. 2002).

A partir d'un certain seuil d’humidité relativBaérosol devient humigl sa fraction soluble
est dissoute et on parle de point de déliquescefe point de déliquescence nécessite une
humidité relative particuliere (fonction de la goosition de I'aérosol et dsa fraction soluble)
inférieure a 100%. Par exemple, paur cristal de NaCl pur a 25°C pmint de déligescence est a
75,7% d’humidité relative.

Certains aérosols ont la particularité détes noyaux glacogenes (IN) aboutissant a la
formation de cristaux de glace, on parle de nticedétérogene des cristaux de glace. Comme on
I'a vu précédemment, elle se fait par trois mécanssdistincts, le premier est le dépdt de vapeur
d’eau directement sous forme de glace surojan glacogene, le second mécanisme fait appel a
des noyaux qui ont la propriété d’étre a la fdé&s noyaux de condensation et de congélation. La
vapeur d’eau se dépose sous forme liquide sapyau, puis congéle grace aux propriétés IN du
noyau. Enfin, le troisieme mécanisme est d adiection de noyaux de congélation par des
gouttelettes d’eau surfondue, aboutidsa la formation de cristaux de glace (Pruppacher et Klett.,
1978, p242), on parle alors de nucléation par cortagbropriété glacogene d’un aérosol est due a
la nature de sa surfaceyvorisant I'arrangement des molécules d’eau selon un schéma proche du
réseau cristallin de la glace, il ne s’agit dons peéférentiellement d’aérosols solubles, comme
pour les CCN, mais d’aérosols gtinon solubles tels que les taisx d’iodure d’arget, de silice,
certaines protéines, mais aussi certaines bastéroluant dans I'atnsphere. Comme on l'a vu
précedemment, les cristaux de glace primaire pewawessi se former paucléation homogéene des
gouttelettes surfondues ou glaciation homogéoe, processus n’étant efficace qu'a des
températures trés basses (inférieures a -40f@st souvent négligeée pour les gammes de
températures des nuagaixtes troposphériques.

Les paramétrisations de Fletch(1962), et Cooper. (1986) peattent de prendre en compte
la nucléation hétérogéne par dépodt de vapepaietontact, avec une formule telle que le nombre
de noyaux glacogenes soit inversetraoportionnel a la températuten effet, les mesures sur le
terrain montrent que ces trois modes de formatiola déace nuageuse initiée a partir de particules
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aérosols sont fortement dépendants de la températafgté le fait que le nombre d’aérosols soit
beaucoup plus élevé en basse couche a des &mesr relativement élées, qu’en altitude a
basses températures (Pruppacher et Klett, 19784, 246). Les formules de Cooper. (1986) et
Fletcher. (1962) sont de la forme :

Nucléationce AexpB(T, T)) (1)

en nb/m

Ou Tp=273.15K

A =0.005 B=0.304 pour Cooper. (1986) pour T > 233 K

A =10 B =0.6 pour Fletcher. (1962) pour T > 246 K

Il existe enfin une paramétrisation développkies récemment pour la nucléation hétérogéne
de la glace nuageuse, et présentédMmyers et al. (1992), telle que :

Nucléatiorice exp( 0,639 0,1296S)

Ou S est la sursaturation au dessus de la glace (en pourcentage)

Figure 8 : Nombre de cristaux formés par nucléabn hétérogene de la glace nuageuse selon
Fletcher. (1962), Cooper. (1986) dileyers et al. (1992), en forion de la température.

On observe sur la figure (8) que le nombeecristaux de glace élémentaire généré par les
trois types de paramétrisations est du méme atelrgrandeur entre -20°C et -40°C, alors qu’aux
températures les moins froides, surtout procheéie, plusieurs ordres de grandeurs séparent les
paramétrisations de Fletcher. (1962), Coopk®86) et Meyers et al. (1992). Cependant, seule la
paramétrisation développée par Caog986) repose sur des mesuresitu de concentrations en
cristaux de glace. De plus, Thompson et al. (2004 ¢fiattué des tests de sensibilité sur ces trois
types de paramétrisations denlacléation hétérogene a I'aide d’orodele de nuage résolu et ont
conclu que pour les nuages dont la températursodanet de nuage est inférieure a -25°C, les
différences entre les trois pamétrisations sont faibles, msaque pour les nuages dont la
température de sommet est de -10°C, les différesheasnnent tres significatives, avec un contenu
en glace bien plus élevé et une plus forte mhrteapport de mélange en eau nuageuse (au profit de
la glace) avec la paramétrisatida Meyers et al. (1992) queuhaité. Thompson et al. (2004) ont
finalement choisi d'utiliser la paramétrisatiai® Cooper. (1986) plutéque celle de Fletcher.
(1962) en arguant du fait que cette paransiioe repose sur des mesures directes de la
concentration des cristaux de glace formés. C’est également le choix que nous avons fait comm
nous le verrons par la suite (cf 1.4.3.1, chapitre 2).
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1.2.2. Congélation hétérogene des gouttes et gouttelettes

Un mécanisme aboutit a la formation d’hydromé&agylacés a partir de I'eau nuageuse et de
la pluie sans collision : la congélation hétérogene de gouttelettes et gouttes nuageuses surfondu
aux températures négatives mais supérieure362C. Le point de vue de Bigg. (1953) sur la
guestion est que pour une gouttelette d’unketaionnée a une température donnée il y a une
certaine probabilité que les molécules d’eau an de cette gouttelette g@ositionnent de telle
sorte qu’elles forment, de maniére aléatoire, unmgede glace aboutissant a la congélation de la
gouttelette d’'eau surfondueCette probabilité est d'autarglus élevée que le volume des
gouttelettes est élevé, et que la tempéraasie basse. La paramétrisation de la congélation
hétérogéne des gouttelettes nuageuses dodeals glace nuageuse proposée par Bigg. (1953)
s’exprime de la fagon suivante :

. 2
SR pupxpaT, T D HC BRC- o g
©W ifreez %NC © W ifreez

Avec A=0,66 K et B=100 riis?, Qi est le rapport de mélange la glace nuageuse (kg/kg),
Qc, celui de I'eau nuageuse (kg/kd),est la masse volumique de l'air (kgjm\, celle de I'eau
en (kg/m), Nc est la concentration epouttelettes nuageuses (nBynT est la température (K) et
T,=273.15 K.

La pluie est aussi amenée a mfpar de phase papbrgélation hétérogéne en formant de la
neige roulée selon le mécanisme présenté par Bi§§3) et détaillé par Wisner et al. (1972), avec
les mémes coefficients A et B. L’éwplon en rapport de mélange s’écrit :

§uQr - f §WQg -
Ehh S BEXPAT, T) (D,)m(D,)N(D,)d(D, Y (3)
ow . T T) W(P)MDIN(D)(D,) = i@

Avec V(D)) le volume des gouttes gnm(D;) leur masse(kg) et N¢Pleur nombre (nb/r),
Qr est le rapport de mélange de la pluig@kg) et Qg, celui d&a neige roulée (kg/kg).

1.2.3. Croissance par dépo6t de vapeur, évaporation

La croissance par dépbt de vapeur (terme ppsitifl’évaporation (terme négatif) de toutes
les catégories d’hydrométéores est dictée pahdamodynamique. Pruppamhet Klett (1978)
proposent, pour chaque type d’hydetéore, la formulation suivante :

i. S 1 o
8\ G Dy\ie T (0D )
©W idepot_vap P la/ 0
Avec :

- j est le type d’hydrométéore,

- p la phase (liquide ou glacée),

- Qj r?t le rapport de mélange ldeydrométéore (kg/kg) et Ngst sa concenttian en nombre
(nb/n).

- Gj(D) est la distribution norntigée, ou loi de probabilité (dont I'intégrale de 0 a I'infini
vaut 1), définie sur D, I'ensemble des diamétres.

- C la capacitance dehlydrométéore, proportionnelle au dieime de I’hydrométéore tel que
C=GCD (Rutledge et Hobbs, 1983 ; 1984)., ou C1 esbkfficient de capacitance, dépendant
du type d’hydrométéore (Lafore et al., 1988héma microphysique http://mesonh.aero.obs-
mip.fr/mesonh/dir_doc#okl_14dec2001/nodel9.html#eq3),
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- § est la sursaturation (ou sosaturation) au dessus deplaase ‘p’ de I'hydrométéore en

guestion,
- Iz densité de Iair (kg/r)
2 RVT
-Ap: A g Représente une fonction thexdynamique de la croissance des
p KaR/Tz )

hydrométéores, fonction de, l(J/kg) la chaleur latente d’évaporation ou de sublimation
(suivant la phase de I'hydrométéore), de la température (K), the donductivité thermique
de l'air (J/((m s K)), de Rla constante massique de la vapeur d’eau (J/(kg K)), da e
pression partielle de vapeur saturante au dedsua phase consi@érliquide ou glacée (Pa),

et de $la diffusivité de la vpeur d’eau dans I'air (ffs) tel que :
1 1

- $ F Sc¥Re?
Scv représente le nombre de Schmidt de [@euad’eau (viscositéinématique/diffusivité
massique, sans dimension), Une trés boapproximation du nombre de Schmidt est
Scv=0,635 (Lafore et al., 1998, schémmicrophysique http://mesonh.aero.obs-
mip.fr/mesonh/dir_doc/bookl_14dec2001/nodel9.req®¥, Re est le nombre de Reynolds
(sans dimension) représentant la naturédeulement, laminaire ou turbulent, tel que :
V(D,)D,
Re —————~
- K
K 1,71810° 0,004910°(T T,)
Ou représente la viscosité dynamique derl@a s), et V la vitesse de chute de
I'hnydrométéore (m/s).
-fio fy fy fy FOAy F
Représente le facteur de ventilation, prérem compte la trajectoire irréguliére d’'un
hydrométéore dans sa chute. Les facteursethitilation sont donnés palall et Pruppacher
(1977) pour la glace, Beard et Pruppach&7() pour le neige roulée, Thorpe et Mason
(1966) pour la neige et sont vales aussi bien pour des sp®que pour des sphéroides. On
observe que le facteur de ventilation est farctle la vitesse (pde nombre de Reynolds

apparaissant dans la formule @&a diffusivité de la vapeud’eau dans l'air), donc du
diametre de I'hydrométéore, d’oudifficulté du terme & intégrer.

1.2.4. Croissance par collision/coalescence dagdrométéores dans un nuage mixte

La représentation de la croissance des cristzrxcollection est difficile et encore tres
controversée. Elle fait I'hnypotheske croissance continue et d'concept de balayage géométrique
simple par le noyau de collection K. Ainsiinteraction entre une espéce j de diaméfrént) et
une espéce k de diamétrg (@) conduit a la définition de K comme :

K(D,0) (B, DYV, VD, ©)

Ou Ej est I'efficacité de collectiorgrandeur souvent mal connugraoe nous le verrons plus tard
etV, etV sont les vitesses de chutes depéxs j et de I'espéce k respectivement.

Dans certains cas, le processus de collection COLL impliquant j et k va aboutir & la formation

d’une troisieme catégorie | de sorte que le tdexariation du rapport de mélange de I'espéce k
(perte pour k) da a la collection emasse de I'espece j va s’écrire :
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§WQk - COLLKJL

£t "
ow y (_?K(Di,,Dk)mk(Dk)nk(Dk)de %(Dj)dDj (6)

1
% ¢

De méme, le taux de variation du rappornadange de j (puits aussi pour j) est :

§WQj - 1L o
— COLLIKL = @®K(B3,D,)m;(D;)n,(D,)dD, %, (D,)dD, )
©W coll ('/0 _0 6
et la variation du rapport de mélangaur | (terme source pour I) devient :
sl - COLLJKL COLLKJL (8)
©W i(:oII

Si | s’'identifie & une des autres espéces ingiglear exemple, on realcule qu’un seul taux
de collection tel que :
1

8§Qj - §WQK - 1L "
- —— COLLKJJ = @K(®,D D (DD, 2 (DD, (9
ow i, ow i, Uo@; ( ) M (D, )n, (D, )dD, 27!;,( J) ] 9)

Ou COLLKJJ est le taux de variation du rapportna&lange de j lié a laollection de la seule
espece k.

En utilisant les mémes conventions, I'équatia collection continue de I'évolution en
nombre s’écrit pour I'espéce k par exemple :

SN
© W 1coll

£ f %3
COLLNKJIL  @K(D38,D,)n,(D,)G;dD, 3, (D;)dD; (10)
0 0 é

La figure (9) permet de visualiser de maei&implifiée les grandeurs utilisées dans les
eéqguations précédentes et leur signification physique.
D1

D2
r—)%r_)%

S= (D1+D2)** @& /
LD
b

V(D2)

V(D1)

Figure 9 : Représentation graphique des terms de I'équation de collection continue

Le premier terme du noyau de collection Kpnésente la surface de collision entre les
hydrométéores avec un cercle dont le diamétreespond a la somme des diametres des deux
hydrométéores entrant en jeu. C'est-a-direslaface sur laquelle leentre de gravité de
I’hydrométéore 2 (ici une gouttelette) doit pasgeur entrer en collish avec I'hydrométéore 1
(ici un cristal de glace). Le deuxieme termekdeorrespond a la différence de vitesse de chute
entre les hydrométéores, qui permet la collision entre eux, puis on multiplie 'ensemble par le
nombre d’hydrométéore k, par le nombre etnlasse de I'hydrométéore j pour lequel on souhaite
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suivre I'évolution en rapport de mélange (dar nombre uniquement si on souhaite suivre
I'évolution du nombre), patefficacité de collection g et par les distributions des deux types
d’hydrométéores en présence, enfin on intégyteut sur le domaine des diamétres.

Eix représente I'efficacité de collection et s’obtien multipliant I'efficacité de collision par
I'efficacité de coalescence :

Ej =EcollkEcoajx " 1

L'efficacité de collision permet de prendem compte le fait que tous les hydrométéores
contenus dans le cylindre de chute d’'un autredipétéore ne rentreront pas en collision avec ce
dernier. En effet, plus les hydrométéores sont peits ils suivent les lignes de courant. Klett et
David, (1973) ont montré que entre des petitestgoud’'un rayon de 7,5um et de 8um, I'efficacité
de collision est négligeable (<1%), alors gemtre des gouttes de rayons 25um et 7,5 pm
I'efficacité de collision est supérieure a 10%

De plus, le processus de collision ne s'agpagne pas toujours de la coalescence, les
hydrométéores peuvent rebondir, se briser ou ere®reéparer apres uredrcourt instant. Ce
phénomeéne est décrit par I'efficacité de coalescenge E

Les régimes de croissance par dépot de vapeur entrent en compétition avec les processus |
collection pour déterminer la nature de I'nguhétéore obtenu, aingin givrage intense et
prépondérant favorisera la forn@tide neige roulée au détriment des autres hydrométéores, alors
gu’'un dépbt de vapeur prépondértavtorisera la formation de neigest aspect sera développé au
Chapitre 1l section 1.4.6.2.

1.2.5. Fonte des hydrométéores glacés.

x Fonte des hydrométéores dans un air a température positive

Des que la température devigrositive, les hydrométéorggacés commencent a fondre, la
taille de la neige et la neige roulée, est suffisent importante pour que d¢aractére progressif de
cette fonte soit significatif.

Les hydrométéores glacés soumis a des tempésapositives commeant a fondre. Mason
et al., (1971) proposent une paramétrisation dente d’'un hydrométéore glacé prenant en compte
la différence de température eniteér ambiant et I'hnydrométéore ezours de fonte (par définition
a 0°C), la chaleur latente de fusion, la condutgithermique de l'air ainsi que le facteur de
ventilation qui contrélent la vitesse des éules thermiques entre 'hydrométéore et I'air :

gwn; - 25
oW 3
m; est la masse de I'nydrométéore (kg)edt le facteur de ventilation définit précédemment, L

représente la chaleurtémte de fusion (J/kg), Ka conductivité thermiqude l'air, ‘j’ représente
I’hydrométéore en cours de fonte.

K.D;(T T)f, (11)

fonte f

x Fonte des hydrométéores par collision/coalescence avec des hydrométéores liquides
Un deuxieme mécanisme aboutit a la fonte dgdrométéores glacés, lorsque ces derniers
entrent en collision avec des hydrométéores liguadiesnpérature positive. La capacité calorifique
de l'eau liquide au dessus de 0°C sert aefdondre la glace en ¢sence. La fonte de
I’hydrométéore glacé est fonction equantité d’eau liquide de collémh, de sa température et de
la capacité calorifique de I'eaainsi que de la chaleur latente fdsion de la glace (équation 11),
I'énergie apportée par I'eau liquidergant a faire fondre la glace a 0°C.

8§WQj - Q] - §WQr -
ow 1, CowT To) =~ /L, —

‘onte_ collection collection ©W ifonte_collection
(12)
Ou Cpw est la capacité calorifique de I'eau (J/K/kg).
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Lin et al. (1983) considérent que la collent de I'eau nuageuse et de la pluie par
I’hydrométéore glacé précipitantrsé fabriquer de la pluie. C’est donc un terme source pour la
pluie et puits pour I'hydrométéore glacé précipitant.

1.2.6. Résumé des processus microphysiques en phase mixte

En résumé, les différents processus intervenant dans la phase glace sont schématisés sur la
figure (10).

Figure 10: Résumé des interactions entre lebfférents types d’hydrométéores dans un nuage
mixte.
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2. La chimie nuageuse

2.1. La chimie multiphase des nuages chauds

Les connaissances essentielles a la comprélmedsila chimie nuageuse sont celles mettant
en jeux les équilibres thermodynamiques, tel lidlope de Henry, régissant les concentrations
relatives d'une espéce donnée etdrphase gazeuse et la phaseeage, I'équilibe d’hydratation,
I'équilibre acide base, mais aussi la théorie de la cinétique du transfert de masse, ainsi que |
réactivité des especes chimiques dans les phgaecuses et aqueuses du nuage. La réactivité
chimique en phase gazeuse est actuellementduenmentée (Atkinson etl., 2004 ;2006) et ne
sera donc pas discuté ici.

2.1.1. Equilibre de Henry

La loi de Henry décrit I'équilibre thermodyméque d’'un gaz parfait présent simultanément
dans la phase gazeuse et dissout dans la phase aqueuse, dans le cas d’'une solution idéale (dilut
infinie). Cette loi représentonc la solubilité du gaz :

» @

H
A PA

(13)
Ou:

Ha est la constante de Henry (M/atm),

[A] est la concentration de I'espece A en phase aqueuse (M)

Pa est la pression partielle en phgszeuse de I'espece A (atm).

La constante de Henry ne dépenee de la température suivant l'intégrale de la formule de
Van't Hoff :

a 'Hsg 1.°
H, H AT'eXp‘_(.T g T, (14)
ou:
T =298,15K (soit 25°C)
H A est la constante de Henry a T=298,15 K
(H est I'enthalpie de dissolution

R est la constante deszgaarfait : 8,3145 J /K/mol

On remarquera que les enthalpies de dissolutiahtsujours négatives do la solubilité des
gaz augmente quand la température diminue.

Dans la pratique, dans la phaspieuse le gaz A peut se digger ou s’hydrater, ce qui a pour
effet de diminuer sa concentration sous la form@®Adéfinit donc la conante de Henry effective
qui relie la concentration totale du gaz dissouf [Ah sa pression partielle (la concentration totale
est la concentration accessible par la mesura)s@a cas, la solubilité du gaz est augmentée par
ces rapides équilibres chimiques. La constante de Henry effective est définie par :

Ao
(15)
PA

H

Ou:
[A] 0.y est la concentration totale du gaz dissout.
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Pour un acide AH qui se dissocigvant I'équilibre acido-basique :

AH <A +H'
La constante d’équilibre est définie par :
A H
K e (16)
AH AH>(|) @

La concentration totale de AH dans la sl s’écrit, d’aprés les relations précédentes :

AH> A, A >>AHE) %@%@1 HAH@H% KAH* 0 (17)

H

On obtient alors la constante lenry effective pour cet acide :

. Kan -
Ha  Hay g H i @ (18)
De méme, pour une base BOH, la ¢ante de Henry effective est donnée par :
R K :
Heon  Heon 2 OLHOH>i @ (19)

Pour les acides et les bases, la constankéedey effective dépend du pH de la solution.

Pour une espece chimique A qui s’hydrate entgwlula constante de Henry effective est liee
a la constante d’hydratatiomKoar la relation :

Hy H,1 K, (20)

Les valeurs des constantes des Henry dedrgpmsphériques variersur plusieurs ordres
grandeurs, les acides forts comme I'acide nitrigud’acide chlorhydrique ént les plus solubles.
La figure (11) (Sanders, 1999) donne une vue sEerble des valeurs des constantes de Henry
pour quelques espéces d'intérét troposphérique. IBswacides, ce sont les valeurs des constantes
de Henry effectives qui sont données, elles dont dépendantes du pH de la solution qui est lui
aussi indiqué. Dans un nuage, on considére qugdattes de pluie et les gouttelettes nuageuses
sont proches de solutions i€ mais ce n'est pas le cas pour les aérosols humides, les
gouttelettes en formation ou ggont en fin d’évaporation.

Figure 11: Valeurs de constantes de Henry pw quelques espéces d'intérét troposphérique,
d'apres Sanders. (1999).
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2.1.2. Transfert de masse entre les phases gazeuse et aqueuse

Dans la réalité, les mesures montrent que I'équilibre de Henry est rarement atteint, il faut

donc prendre en compte la cinétique du transfestespeces chimiques enka phase aqueuse et
gazeuse. Schwartz (1986) a développé une théorie sur cette cinétique.

Schwartz (1986) décompose le processus duostert air/gouttelette en plusieurs étapes

successives. Ces étapes sont illustrées sugdeefi(12) ci-dessous pour une espece A en présence
d’'une gouttelette de rayon a.

Figure 12 : Processus physico-chimiques du trarestt air/gouttelettes pour une gouttelette de

rayon a.

Les étapes, numérotéesa 8 sont les suivantes :

(1): Transport de I'espece chimique A depuis la phase gazeuse vers l'interface air eau,
gouverné par I'équation différentielle teediffusion en phase gazeusg( P) représente la
pression partielle dedspece A dans l'air etafd), la pression partielle de I'espéece A a la
surface de la gouttelette.

(2) : Transport de I'espece A a travers l'interface, et établissement possible d’'un équilibre
local. [A](a) est la concentration de$pece A en phase aqueuse a l'interface.

(3) : Etablissement possible d’'un équilibre rapide en phase aqueuse impliquant le gaz
dissout ; équilibre d’hydratation ou de dissticia. [B](a) est la concentration de I'espéce

B en équilibre avec A dissout en r=apB¢t) a I'intérieur de la gouttelette.

(4) : Diffusion en phase aqueuse de I'espece dissoute A et/ou B en équilibre avec A a
l'intérieur de la gouttelettegouvernée par I'équation différerteede la diffusion en phase
aqueuse.

(5) : Réactions chimiques en phase aquei@3¢r) est la concenstion d'un des produits

issus d’'une réaction de l'espéce A dissoote de sa forme en équilibre B. Cette
concentration dépend du rayon r.

(6) : Transport des produits de réactionpbase aqueuse suivant I'équation différentielle

de la diffusion en phase aqueuse.

(7) : Passage possible des produits volatils en phase gazeuse.

(8) : Transport des produits en phase gsgesuivant I'équation différentielle de la
diffusion en phase gazeuse.

L’étude des étapes limitantes petnde simplifier les processpsésentés sur la figure(12) en

ceux illustrés sur la figure (13)-dessous pour une espéce Apasence d'une gouttelettes de
rayon a. Les étapes a prendre en compte étamtnspmrt de I'espece depuis la phase gazeuse vers
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l'interface par diffusion en phase gazeuse et le tesinde I'espéce de l'air vers l'intérieur de la
gouttelette (la diffusion en phase aqueuse n’est pas limitante).

Figure 13: Processus physico-chimiques limitdas du transfert air/gouttelettes pour une
gouttelette de rayon a.

- (1): Transfert de I'espéce chimique A depua phase gazeuse vers la phase aqueuse
prenant en compte la diffusion en phase gseeet le transfert de masse a l'interface
air/gouttelette. (') est la pression partielle de I'espece A dans l'air

- (2): Etablissement rapide d'un équilibre en phase aqueuse impliquant le gaz dissout :

équilibre de dissoation ou d’hydratation

- (3) : Réactions chimiques en phase aqueuse impliquant 'espéce chimique A dissoute ou s:
forme en équilibre B. C est un des produits de ces réactions, sa concentration étant

considérée comme homogeéne sur le volume de la gouttelette
- (4) : Passage possible des produits volatilplease gazeuse par le processus inverse du
transfert air gouttelette.

A partir des processus décrit sur la figure (183 évolutions temporelles des concentrations
des espéces chimiques dans la phase gazeupaceisa peuvent étre mises en équations suivant le
systeme d’équations différentielles suivant :

4

(0) @
9% b pc ke, K¢ 21)
d ° °° ® RTH, ™

(4)

(2) (3 @
S e kC, — ¢ (22)
dt @ e 9 RTH,, ™
Ou :

Cy et Gq Sont respectivement les concentratidiesI’espéce en phase gazeuse et aqueuse
(moléc/cni dair).

Py (Pag et (Dag) sont respectivement lesrit@es de production (moléc/éfs) et de
destruction (S) en en phase gazeuse et aqueuse.

L est le contenu en edigquide (vol/vol).
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T est la température (K)

R est la constante de gaarfait (=0,08206 atm/M/K)

Herr €st la constante de Henry affive de I'espéce en (M/atm)fHvarie en fonction de la
température et considere les pbks équilibres de dissociati ou d’hydratation de I'espéce.

k; est le coefficient de transfert de mass® {sl que :
8a®> 4a -

8D, 30v:

Ce coefficient est fonction du temps caractéristideda diffusion en phase gaz (qui dépend
du coefficient de diffusion en phase gaz Dg etalwn de la gouttelette aarré) et du transport a
linterface air/gouttelte, qui dépend de la vitesse agmatique moyenne, du coefficient
d’accommodation. et du rayon de la gouttelette.

Cette formulation permet de définir un factelerrépartition des espéeces chimiques entre les
phases aqueuses et gazeuses. Ce paramétrééfgst par Audiffren et al. (1998) et par
Chaumerliac et al. (2000). lltedgal au quotient du terme (4) et (1), qui nous donne :

C.
qa — o-r (24)
LH 4 RTC,

Ce facteur de répartition des espéces engrglmses aqueuses et gazeuses est égal a 1 si
'espece est a I'équilibre de Hen§i sa valeur est inférieure ackla signifie que la concentration
de cette espéece dans la phase aqueuse n’atteilat paiscentration a I'églibbre prévue par la loi
de Henry, et inversement. Globalement, pour les especes tres peu solubles telles queoles NO
'ozone, le facteur q est prockle 1, alors que pour les espé tres solubles telles que@d, ou le
radical HQ, le facteur g n’est pas nécessairement édalZe fait, pour les especes solubles, c’est
la réactivité de I'espeéce dans les deux phases\aléar de la constamtde Henry effective qui
vont déterminer le facteur départition entre les phases.

(23)

2.1.3. Réactivité chimique en phase aqueuse

Herrmann (2003) font une description généraléad@activité de 'atmosphére en se placant
du point de vue du chimiste. Lanabilité dans les coritions rencontrées da la troposphére fait
gu'une large variété de réactions contribue acdaversion des constituants de I'atmospheére
(Herrmann, 2003). La phase aqueuse atmosphémgtiesusceptible de capturer les especes
chimiques solubles, ainsi que de dissoudre celledenues dans les aérosols. Les réactions en
phase aqueuse ont la possibilitéadavertir ces espécesn especes plus stables, un cas classique
est 'oxydation du soufre (IV) enogfre (VI). De plus, les réactions en phase aqueuse peuvent
conduire a la production d’especawins solubles qui retournent dans la phase gazeuse, en
changeant la composition gazeuse de I'atmospdiast que sa capacité oxydante. Les réactions en
phase aqueuse contribuent aussi a la conversiopspeses organiques. En effet, leur solubilité
augmente avec leur oxydation dans I'atmosphérelled finissent par étriessivées par la phase
aqueuse.

2.1.3.1. Chimie des HQO, et métaux de transition

En ciel clair, la chimie associée aux HOHO et HQ) est responsable de la production
d’'ozone, mais en présence de nuages, cette chargeperturbée directement par le lessivage des
HOx par les gouttes, et indirectement par la réactivité chimique en phase aqueuse. Les mesures ¢
laboratoire et les études de modaiisn montrent que le radical H@st lessivé de facon efficace
par les gouttes de nuage a caussaldissociation acide base qugeente sa solulité dans I'eau.
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La forme basique du radical H@ans I'eau est I'ion superoxyde Cavec un pKa de 4,7, qui tend

a produire avec HPsous forme aqueuse du peroxytleydrogene. Le lessivage du HQazeux
supprime la production d’ozonerpa conversion de NO en N@ar HQ. NO n’étant pas soluble,

la réaction de production de N@ar NO et HQ@ n’existe pas en phase aqueuse. De méme le
lessivage de Horalentit la perte d’'ozone par la réaction gazeuse de I'ozone ave@ti@roduit

un radical OH, mais en phase aqueuse, Isoperoxyde détruit I'ozone tres efficacement en
produisant un radical OH (Lelieveldt Crutzen,1991). D’autres it&I nets importants pour le
radical HQ sont les réactions de l'ion superoxyde avec le fer (ll) et (Il), et surtout avec le cuivre
() et (Il) (Deguillaume et al., 2004).

Pour le radical OH, les principales sourcepkase aqueuse sont le transfert depuis la phase
gazeuse, la réaction de l'ion sumeyde avec l'ozone, la photolyski fer (1), les réactions de
Fenton du HO, avec le fer (II) et le cuivre (1) et la photolyse du peroxyde d’hydrogene et de l'ion
nitrate (Leriche et al., 2000 ; Deguillaume et al., 200tons que le réle de la réaction de Fenton
dans la production de radicaux OH est actuellement controversé et reste a démontrer (Deguillaum
et al., 2005a)

2.1.3.2. Chimie du soufre

Les composés soufrés sont directement #i@sprobleme des pluies acides, donc a la
conversion du soufre (IV) en soufre (VI). Le seuflV) présent dans segouttelettes provient du
lessivage du dioxyde de soufre qui se dissocie en ion sulfitg"(S# bisulfite (HSQ@). De
nombreuses campagnes de mesures ont mis eenéeid'oxydation du soufre (IV) (sulfites) en
soufre (VI) (sulfates). L'oxydation du dioxyde dmufre lessivé dans les gouttelettes par le
peroxyde d’hydrogéne aboutit a la formation sdelfates, c’est une voie prépondérante de
conversion du soufre, qui dépendi pH de la solution (Waetk, 2000). D’'un point de vue
géneéral, tous les peroxydes pentvexyder le soufre (IV) en souf(®1). Le radical OH, ainsi que
I'acide pernitrigue aboutissentssi a oxyder le soufre (V) en soef(VI), Leriche et al., (2000)
prédisent méme une contributionndioante de cette réaction dangdamation de sulfate dans une
atmospheére polluée, avec un mécanisme samausnée transition. Warneck (2000) calcule que
cette voie d’oxydation du soufretase des plus importantes. Hh€tant un acide faible de pKa
d’environ 5,8 (Logager et Setted, 1993), pour un pH au dessus du pKa, 'oxydation du souffre
(IV) par HNO, devient moins importante. Un autre oxydanportant du soufre (IV) est 'ozone,
qui réagit rapidement avec l'iopisulfite et plus lentement avd@n sulfite (Hoffmann, 1986),
cependant, a pH élevé, l'ozone est rapidet détruit par la base conjugué de ;HGion
superoxyde prépondériapar rapport a HQpour les pH supérieurs a 5.

2.1.3.3. Chimie des composés azotés

Les composés azotés, en particulier les NOx (NOp)NfD les NOy (tous les composés
oxydes d’azote sauf NO), sontsdacteurs primordiaux de f@llution atmosphérique. Les NOx
sont directement liés a la production d’ozone,selpn leur concentration dans I'atmosphere,
'ozone sera détruit ou produit ggrésence de COV (Compos@sganiques Volatils). L'acide
nitrique est produit en présence dencentrations élevées de NGOk est I'un des principaux
responsables de I'acidification des pluies. Conoméa dit précédemment pour le NO, les NOx ne
sont pas solubles, mais la présenle nuages peut patber la chimie deblOx en phase gazeuse
via les composés azotés solubles tels quex®;,Nes acides nitriques et nitreux (HNQI'acide
pernitrique et le PAN.

L’acide nitrique est un acide fort, il est dotrés soluble et lessivé massivement par les
hydrométéores liquides et les aérosols humides. Il est produit en phase gazeuse en présence
fortes concentrations de NOXx et aboutit a acidiésrprécipitations (Calvert et al., 1985). En phase
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aqueuse il est essentiellement sous la formeiadesl’nitrate qui se pholysent en produisant le
radical OH (Graedel et Weschld981), cette source de OH est sigrafive si la concentration en
nitrate est élevée.

L’acide nitreux est un acide faible, qui se d@gealans I'eau en formant I'ion nitrite (N
avec un pKa de 3,4. L’acide nitreux et I'ion nerge photolysent en phase aqueuse pour former du
OH, mais la solubilité faible de I'acide treux fait que cette soce de OH est secondaire
(Warneck, 2000 ; Herrmann et al., 2000, Lerichalet2000). Enfin, l'ion nitrite est oxydé par
I'ozone pour former lion nitrate.

L’acide pernitrique est thermiquement instable, cependant, la température des nuages es
souvent assez basse pour favorsrformation. Il a une solulidi élevée, similaire a celle du
peroxyde d’hydrogéne, et comme ce dernier il efficacement lessivé par les nuages et les
aerosols humides. En phase aqueuse il se dissocie en a0 un pKa de 5,8. Cet ion est
instable est se décompose en ion nitrite (LogageSehested, 1993). De plus, I'acide pernitrique
est trés réactif avec I'iosulfite qu’il oxyde en formant de I'acdnitrique et dd¢’acide sulfurique,
cette réaction peut avoir une part importantasdbBacidification de I'eau nuageuse, puis des
précipitations, selon le milieux environnementaleepH du nuage (Leriche et al., 2000, 2003).
Warneck (2000) calcule que cetéaction contribue pour 30% aftarmation d’acide nitrique.

2.1.3.4. Chimie des halogénes

Les halogénes sont les éléments de la coldi@nsur le tableau périodique des éléments. La
chimie des halogénes en phase aqueuse tropagpdéest essentiellement importante dans la
couche limite marine. La chimie du brome dans la phase aqueuse aboutit a la perte catalytiqu
d’ozone gazeux due a \alatilisation de By, provenant des aérosols nmaridans la couche limite
marine (Jacob, 2000), mais les mécanismes réael®e ce cycle sont incertains. Les especes
impliquées sont les radicaux BrQ.a chimie du brome en phaaqueuse est un précurseur de la
formation du radical Br, qui participe a I'oxydation des G@ oxygénés. Le mécanisme de
production des radicaux Biest le suivant :

OH + Br < BrOH
BrOH + H" < Br + H,O
Br+ Br < Bry

De nombreuses mesures ont mis en evidence une concentration élevée en atome de chlo
dans la couche limite marine (Keene et a9 ; 1998). Ce chlore estsmeptible de détruire
I'ozone tout comme les atomes de brome, maisdicacité est diminuée par leur réactivité vis-a-
vis du méthane (Jacob, 2000). La provenance deatoeges de chlore depuis les aérosols marins
est aujourd’hui encore inconnue. r@me pour le brome, la chimie du chlore en phase aqueuse est
un précurseur de radicaux,Cparticipant a I'oxydation des COVs oxygénés. Le mécanisme de
formation de ces radicaux est identique a celui des radicayx&pendant, le radical Chyant un
plus grand potentiel redox que.Bril est plus réactif et peubyier un réle non négligeable dans
I'oxydation des COVs oxygénés phase aqueuse atmosphérigiderrmann et al., 2000).

2.1.3.5. Chimie des composés organiques volatils

Dans la phase aqueuse atmosphérique, ldiviéddales composées ganiques volatiles est
assez mal connue. La connaissance des ns@oes réactionnels porte pour [linstant
essentiellement sur les composés a un et @omxes de carbone. La majorité des COVs qui
existent dans I'atmosphere sont des COVs omggs, tels que les acides carboxyliques, les
composés carbonylés, les alcooldest hydroperoxydes organiques. 3t susceptibles de réagir
dans la phase aqueuse du fait de leur grandéib (Graedel et Weschler, 1981). D’un point de
vue général, les COVs ont un réteportant dans I'atmosphére pdarformation de I'ozone, qui
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est favorisée quand leur concetitbn est élevée (Warneck, 200D¢s COVs jouent également un
réle sur la formation d’acides dans la phase agaiepuis la formatiod’acides carboxyliques et
via la réactivité des peroxydes organiques aveouldre (IV) aboutissané la formation d’acide
sulfurique. Les COVs oxygéneés en phase aqueusduisent aussi du peroxyde d’hydrogéne par
oxydation, via le HQ Les radicaux présents dans la phagaeuse atmosphérique susceptibles
d’oxyder les COVs sont les radiux OH, nitrate, sulfate, Clet B, (Herrmann et al, 2000).

2.2. Chimie spécifique aux nuages mixtes

L’existence de cristaux de glace dans temges introduit de nombreuses modifications
microphysiques et chimiques par rapport aux nuapasds. En effet, durant leur congélation par
givrage ou par congélation homogene, les hydrométéliaquides sont amenéscéder une partie
de leurs gaz dissous enrftedu fait que la solubilité dans tgace est souventysieurs ordres de
grandeurs plus faible que dans I'eau. Des éclmad@gspeces chimiques entre phases se produisent
aussi lors du dépdt de vapeast,de I'évaporation. La présence d’hydrométéores glacés dans un
nuage modifie donc la distribution spatiale dgseess chimiques en modifiant les caractéristiques
microphysiques du nuage ainsi que sa capacééiptante. Les hydrométéores glacés modifient
aussi la réactivité chimique atmosphériquegléce agissant comme un piege momentané pour les
especes retenues. De plus, a la surface de la eflacéintérieur de cetteerniere, des réactions
particulieres peuvent se produire. La figure4)( présente rapidement les mécanismes de
croissance de la glace et les effets sur la chimiegsont associés a ces mécanismes microphysiques
selon Yin et al. (2002). lseparagraphes suivant décrivent pluscément les effets sur la chimie
associée a cette microphysiqudest principaux travaux de mesure et de modélisation existant sur
ce sujet. Finalement, I'incorporation des aérosols dans les hydrométéores glacés sera brieveme
discutée puisque les espéeces dissoutes provenant des aérosols jouent un rdéle important dans
chimie en phase aqueuse.

Figure 14 : Redistribution des gaz par les processule croissance des cristaux dans un nuage
mixte. D’aprés Yin et al. (2002).
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2.2.1. Rétention des espéces chimiques lors du givrage

Le givrage des gouttelettes et gouttes de @urdes hydrométéores glacés est un mécanisme
fondamental de croissance des hydrométéores gleicéte redistribution de l'eau entre les
différentes catégories d’hydromdééres. D’'un point de vue chimiques, nous savons depuis
longtemps que ce givrage s’accompagne du dégadamge partie plus ou moins importante des
especes chimiques contenues en solution dans dhg&teore liquide d’origine (Iribarne et al.,
1983). Ce dégazage s’effectue en plus ou moiasdgr proportion, dépendadé la nature des
espéeces chimiques en solution et des conditiensroissance (Jaccard et Levi., 1961 ; DeMicheli
et Iribarne, 1963 ; Iribarne et §lynov, 1990). D’'une maniére générdéesolubilité d’'un gaz dans
la glace est tres inférieure a celle de ce mémelgagz I'eau, ce qui signifie que réseau cristallin
ne peut incorporer la totalitdes gaz dissous dans les hydrom&gdiquides. Il en résulte une
exclusion des solutés sur le front de progressieria glace, exclusion qui enrichit la solution
agueuse restante au fur et a mesure dedgrgssion de la glace (Voisin, 1998). Cependant la
dynamique de congélation influe sur la capture daz solubles dans la phase glacée lors du
givrage. En effet, la congélati de gouttelettes surfondues s’effecen deux étapes, une premiere
trés rapide, ou les échanges deletr avec I'extérieur peuventrétnégligés, que nous appelons
‘adiabatique’, et une seconde pkaplus lente, contrélée parsléchanges de chaleur entre la
gouttelette et I'extérieur appelée ‘diabatique’. La capture des especes chimiques dans le réses
cristallin semble particuliereme efficace durant la phase initiade congélation adiabatique, soit
la congélation de l'eau due a la capacité rifdme de I'eau surfondue, ne nécessitant pas
d’échange de chaleur avec l'air environnant, (Pagppr et Klett, 1978). En effet, pendant cette
période durant laquelle la croissardsela glace au détriment de I'eau liquide est particulierement
rapide, la capture des gaz dissdass la partie congelée de la tjelest favorisée avant qu’ils ne
progressent par diffusion vers la surface de latgpet qu’ils ne franchissent I'interface goutte
atmosphere. L'autre type de congélation, lagedation diabatique, se produit dans un second
temps, lorsque I'hydrométéore eaurt de congélation ea 0°C, et que I'é@dnge d’énergie avec
I'air ambiant pilote la vitesse deongélation. Stuart et al. (2008ht calculé que le temps de la
congélation diabatique est d’'un ordre de gramdplus grand que celui de la congélation
adiabatique, excepté pour lgisis petites gouttelettes um). Le processus de dégazage durant le
givrage ne se fait donc pas a I'équilibreertinodynamique (Lamb et al., 1987). De plus, la
diffusion des especes chimiques ain sk cristal de glace est plaars ordres dgrandeurs plus
faible que la diffusion dans I'eau liquide, et considére que méme si distribution des espéces
chimiques entre la phase glacé et la phaseugaze’est pas a I'équilibre, elle se maintient
(Sommerfeld et al., 1998 ; Thibert et Dominé, 1998k études de laboratoire montrent d’ailleurs
que les concentrations obtenues dans l@eglae correspondent pas a celles de I'équilibre
thermodynamique qui donnerait des concentrations filies faibles dans les cristaux, de plus, la
volatilité des espéces chimiques doit étre prise en compte.

En effet, on peut distinguer dans la salntiles parties volatiles et non volatiles. Les
secondes, telles le chlorurde sodium, passent entieremedé¢ I'hydrométéore liquide a
I’hydrométéore glacé durant le givrage, alors sepremiéres s’évaporent plus ou moins du fait
du déplacement de I'équilibre liquide/gazepsovoqué par une augmentation progressive des
concentrations chimiques dans la partie liquidgare au fur et a mesure que la congélation de
I'hydrométéore liquide impactée produit (Iribarne et Pyshnoe990). Pour les espéeces non
solubles, cette propriété de @lace en croissance amene a fdges inhomogénéités de la
concentration chimique au sein de I'hydrométéfimemé, méme si la concentration totale de
'espece dans I'’hnydrométéore glacé est la mémaealguse la gouttelette d’origine (Pfann, 1966).

Les modeles de chimie nuageuse doiveningme en compte ces transferts d’espéces
chimiques volatiles entre les difféites phases lors du givrag@uP cela nous devons connaitre la
qguantité de I'espéce chimique considérée retenusein de I'hydrométéore durant le givrage par
rapport a la quantité totale présente dans la gdigsal avant sa congélation. Ce rapport est appelé
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coefficient de rétention, il est par définition camspentre zéro et un: zéro si l'intégralité de

'espece chimique dégaze lors de la congélationsiua totalité de I'egéce reste piégee dans

’hydrométéore glacé formé. Le coefficient d&tention est fonction de nombreux parametres
physiques et chimiques.

Les études expérimentales sur le coefficiermétiention sont peu nombreuses, que ce soit des
études de laboratoire : Iribarne @t (1983), Lamb et Blumenstei(il987), Iribarne et Pyshnov.
(1990a, 1990b), Iribarne et Barr(@995), ou sur le terrain : Snider al. (1992), Snider et Huang.
(1998) et enfin Voisin et al.2000). Ces études s®nt portées sur quelques especes chimiques
prépondérantes dans la chimie atmosphérique 3, $QO, (peroxyde d’hydrogene), NH
(ammoniac), HN@(acide nitrique), HCI, HOOH (acide formique), C#€OOH (acide acétique),
en fonction de différentes variables physiquesesgion, température, mdation, taille des
gouttes, mais aussi chimiques tels que le pH;olacentration en phasgueuse et gazeuse, la
constante de Henry effective.

Lamb et Blumenstein (1987) se sont intéresaa coefficient de rétention d’'une espece
soluble particuliere, awble prépondérant sur les pluies des : le dioxyde de soufre. lls ont
effectué des mesures de dégazage dusBOdes gouttelettes de I'ordre de quelques microns a 20
um de diameétre, tailles classiques des goutedettontinentales, givrant a des gammes de
températures ou les gouttelettes sont frequenteslaaradure, de -2°C a -20°C. La rétention s’est
avérée d’'autant plus intense que la températaitféatble, mettant en évidence une relation entre
rétention et température. Il a doé@ possible d’établiine relation entre rétéon et température
pour le SQ a l'aide d’'une régression liniéa sur les points mesurés. Cette relation est de la forme :

Re=a+b(To-T) (25)

Avec a=0,012 ; b=0,0058 x¥273 K et T est la température de I'air gtdlt le coefficient de
rétention.

Cependant d’autres mesures du coefficient tntidn du dioxyde de soufre ont été effectués
par Iribarne et al (1990b) pour dgsuttelettes de plus grande lai{diamétre moyen de 39um) et
sous des concentrations gazeuses dge d&Q’ordre de quelques pplav cent ppbv (valeurs tres
supérieures a celles des atmosphéres polluées sgamitia des pH bas, de l'ordre de 2,3 a 3,1),
contre moins d’'un ppbv pour Lamb et Blumens{di®87). lls ont obtenu une valeur de 0,62 pour
le coefficient de rétention, indépendant de tagérature. On constate un écart trés important avec
le résultat précédent, ne dépassant pas 0,2 €.-B@%5 mesures d’lribarne et al. (1990b) montrent
gu’il n'y a pas, dans leurs gammes de concenptnaten dioxyde de soufre gazeux, d’influence de
cette concentration sur le coefficient de rétentioibarne et al (1990kproposent I'écart de taille
des gouttelettes considérées dans les deux étodasme explication possible de cette importante
différence.

Le tableau (1) propose quelques valeurs defficients de réteion proposés dans la
littérature.

Le coefficient de rétention est donc une grandeur encore mal documentée (Stuart et al.
2006), fonction de nombreux parametres, comme la éeatyre, la ventilabn, la nature et la
concentration de I'espece chimique, le diamdas gouttelettes, le pH (Stuart et al., 2003 ; 2006).
Cependant, pour certaines especes, les mesygsrtent plus de d#udes : pour l'acide
chlorhydrique, Iribarne et al. (1990ant mesuré des coefficients dgention trés élevés, toujours
supérieurs a 0,99, HCI est presque totalemretenu dans la glace durant le processus de
congélation. Pour l'acide nitrique (HNJ Iribarne et al. (1990a) ont également mesuré un
coefficient de rétention trés proche de un, confipagles mesures in situ de Voisin et al. (2000)
pour HCI, HNQ, NHs. L’explication d’'un tel coefficient deétention donné par Iribarne et al.
(1990a) est la méme pour les deux acides : une pnegaitielle dans la phase gazeuse tres faible a
I'équilibre avec la phase aqueuse (en prenant enteoagolubilité et la dissociation de I'espéce,
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soit I'équilibre de Henry effectigmpéche ces acides de gagner I'atmosphere lors de la congélation
des gouttelettes. Le givrage s’avére étre lmggyal mécanisme d’incorporation de ces gaz
hautement solubles dans les cristaux de glacectmaentration gazeuse étant faible, leur capture
par diffusion provenant de la phagazeuse est négligeable. Engee concerne les especes moins
solubles, telles que deacides carboxyliques, le givragentribue moins a la concentration
observée dans les cristaux de glace, car leur ctratien élevée dans la phase aqueuse (proche de
I'équilibre thermodynamique avec la phase gazetseorise le dégazage lors du givrage. D’'un
point de vue général, il semble que dans Esédroposphere, la ou I'on trouve des nuages mixtes
riches en eau surfondue, les mécanismes princidawedistribution et de lessivage des espéces
chimiques sont ceux faisant irdgir les hydrométéores glacés ligjuides, bien plus que les
échanges directes entre la phase gazeuagpbtse glacée (Audiffren et al., 1999).

Stuart et al. (2003) ont développé une trequour évaluer le coefficient de rétention
permettant de prendre en compte les aspectsquiggset chimiques conteit cette valeur pour
les espéces chimiques suivantes »,300,, NHz, HNOs. Cette étude se focalise sur le givrage
sec, c'est-a-dire due a la ¢sitbn de gouttelettes sules hydrométéores totalement glacés, sans
présence d’un film liquide autour @es derniers. L'idéde base de cette thémet de rechercher
les temps caractéristiques de chaque mécanisme physico-chimique ayant un impact sur le givrac
et la rétention. Les deux temps caractéristigges entrent en compétition sont le temps de
congeélation @), et le temps d’expulsion (dégazagedsd de I'espéce chimique, eux-mémes
contrblés par plusieurs mécanismes physico-cjues : les temps caractéristiques de transfert a
travers linterface air/eau, de transport dansplase aqueuse vers linterface eau/air, de la
congélation adiabatique et de la congélation atighe. Stuart et al(2003) ont définit une
grandeur sans dimension appelée indicateur de rétenBgh2.. Si cet indicateude rétention est
tres supérieur a un, le temp&xpulsion est tres long par rappatt temps de congélation, et nous
sommes dans le cas ou une tres faible partie du contenu de I'espéce chimique considérée a le ternr
de passer dans la phaggEzeuse avant la congélation complétdadgouttelette, ce qui équivaut a
un taux de rétention proche de un. Dans le cadraire, si l'indicateurde rétention est trés
inférieur a un, le temps caractéigste de la congélation est trégpérieur a celui du dégazage, ce
qui est caractéristique des cas ou la plus grpadie de I'espéce chimique a le temps de passer
dans la phase gazeuse avant la congélation ctangidela gouttelette, soit un taux de rétention
proche de zéro. Enfin, lorsque l'indicateur deméta est proche de un, ce taux de rétention est un
paramétre sensible qu'il fagtudier plus précisément.

Dans certains cas, la congélatiadiabatique peut amener aftamation tres rapide d’'une
‘carapace’ de glace autour de la gouttelette mrscde congélation, empéchant le dégazage des
espéeces chimiques, ce qui est di a la congélat@batique (Stuart et al., 2003), dans d’autre cas,
la congélation adiabatique n’epas assez intense pour formettteecarapace’ de glace, et
linterface eau liquide/air perdarjusqu'a la congélation totale the gouttelettepar congélation
diabatique, dont le temps caractéifue est trés supérieur a cefid la congélation adiabatique.
Stuart et al. (2003) ont quantifiendicateur de rétentin pour les espéeces citées précédemment en
faisant varier un a un et indépendamment les unautess : le diamétre des gouttelettes (avec dix
différents diametres, de 1 um a 2 mm), la vitedsechute de I'hnydrométéore dans lair, la
température, la pression, le pH (effet surcanstante de Henry effective), le coefficient
d’accommodation gaz/gouttelette, et les differedliffsisivités, le tout dans des gammes réalistes
pour I'atmosphére. Les conclusions de Stuartlet(2003) sont que le facteur limitant de la
croissance de la glace est dans presque tous les cas (gouttelettes > 1um) la congélation diabatiqt
alors que pour le dégazage lui-méme, la constdatHenry effective semble étre un paramétre
déterminant contrélant la vitesse de transfert gies solubles. Pour les especes tres solubles, le
transfert dans la phase gaz est le facteur limitdots que pour les especes trés volatiles et celles
gui ne se dissocient pas,ttansfert dans la phase agse est le facteur limitant.
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D’une maniére générale, la rétention lors duragie n'a pas été abordée dans le cas d'une
croissance humide avec la présence continum dilm liquide autour de I'hydrométéore en
croissance, et lesgdltats de Stuart etl. (2003) ne peuvent étrp@iqués a la croissance humide.
De plus, Voisin (1998) et Audiffren et al. (1999%istent sur le fait que la concentration au sein
des gouttelettes en général, et dputtelettes en cours de giveagn particuliersne sont pas
forcément a I'équilibre de Henry, il suffit pourlaeque le temps caractstique d’'une réaction de
I'espece considérée soit plus petit que le temps de mise a I'équilibre.

Tableau 1 : Coefficients de rétention utilisés dans la littérature.

Especes Coefficient de rétention Référence Type

SO 0,012+0,005&T Lamb et Blumenstein, 1987, Laboratoire
0,25+0,012Z0T Iribarne et al, 1990 Laboratoire
0,62 Iribarne et Barrie, 1995 Laboratoire
0,019 +/- 0,012 Voisin (1998)

H,0, 1 Iribarne et Pyshnov, 1990 | Laboratoire
0,24 Snider et al. 1992 Terrain
0,05 Snider et Huang, 1998 Terrain

HCI, HNO;, NH3 1 Iribarne et Pyshnov, 1990 Laborataire

Plusieurs études de modélisation montrent geddex de rétention assés au givrage des
hydrométéores liquides peuttesignificativement modifier laistribution des espéces chimiques
dans la troposphére et leur lessivage (Chal.et1989 ; Chen et Lamb, 1990 ; Wang et Chang,
1993 ; Audiffren et al.,, 1999, Mari et al., 200®Barth et al., 2001 ; Yin et al., 2002). Pour
Audiffren et al. (1999) la simulisn d’'un nuage convectif mixte 2Bontre que lagivrage est le
mécanisme essentiel de redistribution des espdtasques mais il varie considérablement d’'une
espéce a une autre en fonction de son coefificde rétention, mais aussi des mécanismes
microphysiques prépondérants du nuage mixte. Yial.ef2002) ont effectué des simulations de
nuages convectifs mixtes avec mghgsique, en faisant varier un ales taux de rétention lors du
givrage de 0 & 1 et la constante de Hesfifective du gaz théorique simulé de 0 &.10es
simulations ont été reproduites pour une afrhese avec une population de CCN typique d’'une
masse d’air maritime et d’'une masse d’air contialen Les résultats montrent que la quantité de
gaz transportée vers la haute trqpg@se est contrélée par la solui@ldu gaz et son coefficient de
rétention. Ce transport est plus sensible a latiétequand la solubilité é€levée et inversement,

il est plus sensible a la solulbdiquand le coefficient de rétem est élevé. La connaissance du
coefficient de rétention est plusiportante pour le cas maritinggie pour le cas continental, un
coefficient de rétention élevé aboutissant a uridage plus efficace par les précipitations dans le
cas maritime.

2.2.2. Capture d’espéces chimiques lors du dépot de vapeur sur la glace.

Lors de la croissance par dépdt de vapesr ldglrométéores, une partie des gaz présents
dans I'atmosphére peut étre capturée, puigge a l'intérieur du cristal en croissance a une
concentration différente de celle imposée eotle par I'équilibre thermodynamique de I'espéce
chimique au dessus de la glace, la croissance des cristaux par dép6t de vapeur étant tres rapide d
les nuages convectifs (Yin et al., 2002). Ce méxsaeide capture porte le nom de cocondensation
ou encore burial. Il est proportionnel a la conceittnatlans la phase gazeuse de I'espece chimique
considérée, c’est pourquoi l'inquoration directe des acides ®npar cocondensation durant la
croissance des flocons de neigeregligeable, a cause de leuibfa concentration dans la phase
gazeuse, elle-méme due a leur constante de Héfegtiee trés élevée (Vein et al., 2000). Pour
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Diehl et al. (1996) la capture d’espéces chimis sur la neige par cocondensation est moins
efficace que sur les gouttes, ainsi, pour une marasse d’eau, les quantités capturées par une
goutte liquide sont bien supérieures a celles céptupar un cristal de glace. Plusieurs études de
laboratoire, menées sur le sujet ont montré quedandensation dépend de I'espece chimique, de
la température, de la structure cristalline deglzce en croissance, de paession partielle de
'espece et de l'acidité de &urface (Clapsaddle et Lamb., 1988aldez et al., 1989). Cependant
'absence de théorie permettant de bien décermécanisme de cocondensation en fonction de ces
différents facteurs empéche d’introduire efficaemt ce mécanisme dans les modeles de chimie
nuageuse (Yin et al 2002). Ullerstam et al (200%) mesuré en laborateila capture de I'acide
nitrique sur les cristaux de glace dans les conditittnk tropospheére libre. Leur expérimentation
montre que les cristaux de glace en croissancemidgen plus efficacement I'acide nitrique que
des cristaux a I'équilibre (100% de RH par rappoda glace), la désorption est d’autant plus
limitée que le taux de croissance par dépoét de vagstuélevé, de plus ils montrent que I'acide
nitrique semble coexister sous un état digsatans la glace. On notera que lincorporation
d’espéces chimiques dans la glace ne se faitupgguement pendant la phase de croissance des
cristaux, mais aussi une foisdestal formé, par la mise a géilibre thermodynamique de I'espéce
considérée entre les phases par I'adsorption du gaz sur le cristal, suivie de la diffusion vers
l'intérieur du cristal (cf. 2.2.3).

D’un point de vue modeélisation, la probabilié capture des espéces chimiques durant la
croissance de la glace est approximée par Yah ¢2002) comme étantqgortionnelle au rapport
entre le temps de résidence de la moléculesuitace de la glace, et le temps que va mettre le
dépbt de vapeur pour recouvrir eetholécule, et ainsi la piégers liéfinissent ainsi un coefficient

appelé ‘burial efficiency’, ou @adficient de cocondensation. Stl, 'ensemble des molécules se
déposant sur la glacsont piégées, si <1, cela signifie que les forces de liaison permettant a
I'espece chimique de rester surglace sont faibles, ce qui perni@tdésorption (Yin et al. 2002).
Valdez et al. (1989) ont montré, pour le dioxydesoefre, que l'incorp@tion du gaz dans le
cristal en croissance par dép6t de vapeurdgsttement proportionnella la masse de vapeur
déposé, c’est l'incorporation par cocondermsat{Sigg et al. 1992 ; Doiné et al., 1996). La
capture de gaz par dép6t sur la glace est donc piapuelle au dépot de vapeur et a un coefficient
( ) rendant compte de la force de cohésion entgialee et le gaz considéré. Crutzen et Lawrence
(2000) ont effectué un test dmensibilité sur la cocondensatien introduisant la notion de
constante de Henry pour la phase glacée, propoeile a la constante de Henry classique en
phase aqueuse. Cette inclusion eut pour effetenitise vers les hautedtitudes la zone de
lessivage des espéces chimigués. et al. (2002) oneffectué des testie sensibilité sur, et ont
montré que I'impact maximum de la variationate variable de zéro a un est de I'ordre de 30%
sur 'abondance des gaz dans la région du sordmatiage contre un facteur douze pour le méme
test de sensibilité pour le coefficient de rétentignlR concluent donc que le transport vertical des
gaz est assez peu sensible a la capture direstgadependant la croissance par dépét de vapeur
des cristaux (Yin et al., 2002). semble ainsi étre un paramétre d’'importance secondaire par
rapport a la rétention dans la chimie des nuagesectifs mixtes. Karcher et al. (2004) présentent
un modele dont le but est d’évaluer I'efficacitéadture des gaz minoritaires par les cristaux de
glace, prenant en compte un maximum de cstemneétiques et thermodynamiques lors des phases
de croissance et d’évaporation des cristaux de glaes criteres sont la température, la taille des
cristaux, leur taux de croissance, le coeffitida diffusion du gaz darair, I'accommodation et
la désorption des gaz a la surface des cristagxagssance, le rejet des especes chimiques incluses
dans la glace lors de son évaporation. Lesidérations dynamiques sont importantes car elles
imposent aux cristaux de tres nombreux cyclesalelensation évaporation, comme c’est le cas
dans les nuages réek&ircher et al. (2006) ont simulé la cagtale I'acide nitrique gazeux lors de
la croissance des cristaux glace a I'aide de ce modéle dilisant les données de mesunesitu
effectuées dans les cirrus pour déterminer empérnent leur parametre d’adsorption et de temps
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de résidence de I'acide nitrique a la surfacéadglace par rapport a la croissance des cristaux par
diffusion de vapeur. Les messrenontrent que le ratio HNH,O dans la glace augmente quand
la température diminue. Karcherat (2006) interprétent cela a ki de leur modeéle en faisant
I'hypothése que le temps de résidence des mokeclideide nitrique a laurface de la glace est
favorisé par les basses températuk&svolution de I'acide nitrique a la surface du cristal de glace
difféere selon la température. En dessus dérem 203 K le temps de résidence des molécules
d’acide nitrique sur le cristal de glace esmtd devant la condensatiafune nouvelle couche de
molécule d’eau, et la cocondensation est efficdee.dessus de 203 K, la stabilit¢ de l'acide
nitrique sur la glace est moindree qui cause un retour rapide kkcide nitrique dans la phase
gazeuse, et une moindre capture en dépit daroessance plus rapide des cristaux de glace.
Cependant, le modéle de Karchatral. (2004) ne prend pas emuuie la capture associée a la
réactivité chimique a la surface de la glagei est un facteur influencant le meécanisme
d’adsorption qui sera développé (2.2.4 chapitre 1).

2.2.3. Adsorption d’espéeces chimiques dans la glace

Une fois le cristal de glace formé, l'incorpoaatipeut aussi se produire sans croissance de la
glace : il y a alors adsorption a la surface du crstalit de diffusion a l'inérieur de ce dernier,
jusqu'a ce que l'équilibresoit atteint entre la concentration phase gazeuse et dans le cristal.
Cependant, les températures qui regnent datmspasphére, le plus souvent supérieures a -30°C,
rendent la surface de la glace tres dynamiquel, potet que I'on parle de couche quasi-liquide
(Adamson, 1970 ; Valdez et al989 ; Sommerfeld et Lamb, 1986). Ainsi, les données obtenues a
tres basses températures (dans le cadre ded’étesl nuages stratosphériques polaires et de leur
incidence sur la couche d’'ozone stratosphériqueelsont pas adaptées aux températures de la
troposphére, la surface des cristaux de gl@@at bien moins dynamique aux températures
stratosphériques. D’un point de vue thermodynamigukes données sur I'équilibre de Henry sont
nombreuses et bien documentées pour I'incotmrales gaz dans I'eau, elles sont beaucoup plus
rares sur lincorporation des gaz dans lestaums de glace par adstign. Seuls les acides
chlorhydrique et nitrique sont bien docun&n{Thibert et Dominé, 1997 ; Thibert, 1996).

L’incorporation du gaz s’arréte lorsque la pression partielle du gaz considéré est a I'équilibre
au dessus de la glace, cependant, la vitesse dsidiffdu gaz dans la glace peut étre tres lente et
dans ce cas constituer un facteur limitantnshi Dominé et Thibert (1996) proposent un
mécanisme ou le facteur limitant de I'incorporatitenl’acide chlorhydrique est la diffusion dans la
glace, alors que pour I'acide nifue, dont la vitesse de diffasi dans la glace est 50 fois
supérieure a celle de HCI, la concentmatest déterminée par I'équilibre thermodynamique.

D’un point de vue général, les hydrométéores glacés sont rarement a I'équilibre mais sont
plutdt soit en phase de croigsa soit en phase d’évaporation a I'exception des cirrus et des nuages
stratosphériques polaires. Ainsi pour I'étude mieages mixtes, les processus d’adsorption peuvent
étre considérés comme négligeables dans unigreemps. Mitra et al(1990) ont effectués des
études de laboratoirgur 'adsorption du SOpar des cristaux de gla durant la croissance de
cristaux de glace par dép6t de vapeur et sur deawxiayant cessé leuragssance. lls ont observé
gue la fraction capturée de S@evient négligeable quand le cristal cesse de croitre. Diehl et al.
(1996) insistent sur le fait gua capture d’espéces chimiques pdsorption est moins rapide que
la capture par les gouttes. Fries et al. (2006x0s® intéressés a I'adrption des hydrocarbures
aromatiques sur des cristaux a I'équilibrerthedynamique avec la vape lls concluent que
'adsorption de ces espéeces a -20°C est soit négligealbltotalement réversible. Ainsi, malgré la
grande surface développée des cristaux de glesax-ci sont inefficaces pour lessiver les
hydrocarbures aromatiques par capture a leur surface.
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2.2.4. Réactivité chimique a la surfaceet dans les hydrométéores glacés

Certaines especes chimiques peuvent trouver dans les hydrométéores glacés, des conditiol
favorables pour des réactions, ainsi il a été néogtie des réactions d’hydrolyse, d’oxydation, de
décomposition de peroxyde se produisent dambydrométéores glacés (Grant et Alburn, 1965).

D’autres réactions peuvent se produire dUdace des hydrométéores glacés. Fernandez et
al. (2005) ont mesuré la cinétigue du CION® la surface des hydrométéores glacés a des
températures caractéristiques de la stratosphere, ils ont mis en évidence la formatjoet die Cl
HOCI par hydrolyse du CION et réaction avec HCI a la surfages cristaux. Jin et al. (2006a,b),
ont mesuré en laborateila réactivité de SQet HOX (ou X représent€l ou Br) a la surface des
cristaux de glace aux températures stratasgies, ils concluent que la capture du,SDla
surface des cristaux est favorisée par la présenEdu(brome ou du chlore), en remarquant que
la production de Brest plus efficace que celle de.G\ des températures plus élevées (plus de
220K), la capture du dioxyde de soufre assoai&a réactivité avec HOX est du méme ordre de
grandeur que son adsorption, elle-méme plusl€adu’a plus basse température. Jin et al.
(2006a,b) concluent que I'oxydatialu dioxyde de soufre avec HOXir les cristaux de glace a
une température supérieure a 220 K npast une voie réactionnelle importante.

D’une facon générale, les études de la réactohiténique dans la pka glace ou a la surface
des cristaux sont rares et s@ouvent appliquées aux tempérasustratosphériques. Il est donc
difficile dans I'état actuel des connaissancepr@@dre en compte cette réactivité dans les modeles
de chimie des nuages troposphériques. C’estgpiir cette réactivité @té négligée dans le
modele M2C2.

2.2.5. Incorporation des aérosols dans les hydrométéores glacés

Les aérosols peuvent étre incorporés danbydsométéores glacés par plusieurs processus :
lors de la nucléation hétérogedes cristaux, lors du givrage par capture direet Yin et al.
(2005) ont effectué des simulations pour évalimportance relative des différents mécanismes
de lessivage des aérosols possibles dans un naagectif mixte asymétrique. Leur conclusion est
que l'activation des gouttelettesst de trés loin le mécanisnhe plus efficace de capture des
aérosols, de plus c’est le mécanisme le plysdea spécialement durant la phase initiale de
développement rapide du nuage convectif. Soumssge, le lessivage des aérosols est dominé par
la pluie et la neige roulée, cependant, le coedficid’efficacité de collision des aérosols par la
neige roulée a été paramétré comme identigoel de la pluie, a cause du manque de données
expérimentales et théoriques suttegrandeur (Alheit et al., 1990).

Le processus de captation dynamique est surtout fonction du déplacement relatifs des
hydrométéores et des aérosols, cependant les giffetdtiques (flux de chaleet de vapeur d’eau)
sont aussi a l'origine de la capture des adlsopar les hydrométéores. Des études théoriques
(Miller et Wang, 1989 ; Prodi éraltay, 1991) et expérimentaléSong et Lamb, 1991) montrent
que ces effet phorétiques favoriséntollecte des aérosols finsl{gm) par les gouttelettes et les
aérosols grossiers (>1um) par les cristaux deeayl Cependant, Borys et al. (1988) ont étudié
linfluence des différents mécanismes sur la composition finale de la neige en comparant les
concentrations mesurées dans des collectes simultdeéesge et de givrés concluent a la tres
faible importance du phénomene de captation dynandqu&érosol interstitiel, et indiquent que
le givrage des cristaux est le mécanisme gpal d’incorporation diérosols dans la neige
précipitante. Voisin (1998) mamt & partir des données recuedlligéans les nuages mixtes que la
captation dynamique des aérosols par lesacrisde glace semble en effet négligeable.
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Chapitre 2 : Présentation de M2C2 (Model of Multiphase
Cloud Chemistry), un modele de chimie multiphase
couplé a un module de microphysique

Comme on vient de le voir, la glace tient un epremiere importance dans I'évolution des
nombreux nuages mixtes de la troposphere, qeeite’un point de vu@urement microphysique,
en modifiant I'évolution du nuage comme sa cagaai précipiter, mais aussi d'un point de vue
chimique en jouant sur la redistribution depée®s entre les catégories d’hydrométéores et la
phase gazeuse par la microphysique, et par la chimie spécifique a la présence de la phase gla
comme la capture d’espéces chimiques lors a@ed@sance de la glacerp@épbt de vapeur ou la
rétention d’espéces lors du givrage des hydrométéaires,que la réactivita la surface et au sein
des hydrométéores glacés. La nl@ddion de la chimie nuageuse, appelée chimie multiphase, est
globalement faiblement documentée sur les nuagagdsh et plus encore sur les nuages mixtes,
alors que ceux-ci st prépondérants.

Le but de ce chapitre et de vous présentendeléle de chimie multiphase M2C2 dans sa
derniere version, intégrant la microphysique migt, le biais d’'un schéngemi-spectral a deux
moments pour tous les types ddmgmétéores, et la chimie spécifigue aux nuages mixtes. La
premiere partie est consacrae ajouts apportés a la microphyse du modele, la seconde porte
sur les modifications apportées a la chimie. Darehe de ces parties,f@s un bref rappel sur
les caractéristiques du modéleaad développé par Maud Leriche.

Le modele M2C2 est un modele de chimies adeiages incluant les aérosols, couplant un
module de chimie multiphase (Leriche et al.0@02001, 2003 ; Deguillaume et al., 2004) et un
module de microphysique des nuages mixtes egmesitral. D’'un point de vue dynamique, le
modele M2C2 représente une ple d’air évoluant dans l'mtosphere selon une trajectoire
forcée. L'état initial de la parcelle est défini peatempérature, la pression, '’humidité relative et le
vent vertical. La parcelle d’airvélue ensuite le long d’'une trajeae qui est défiie par le vent
vertical, la hauteur de la patiseétant donnée au départ. Le miedéalcule, durant I'évolution de
la parcelle, sa température, sagmion et son humidité relative awssies de I'eau liquide et de la
glace, donc la sursaturation demiasse d’air au dessus des dphases condensées de I'eau. Dans
M2C2, les mécanismes chimiques en phase gazeuse et aqueuse sont pris en compte de fag
explicite, les échanges entre phasgisent la théorie dtransfert de masse selon Schwartz (1986),
les réactions de photochimie en phas@euse et gazeustlisent le modéle déransfert radiatif
TUV4 (Madronich et Flocke, 1999), enfin, le plds gouttes est calculé a chaque pas de temps par
la résolution de I'équation d’électroneutralité. dystéme d’équations différBelles est résolu par
la méthode de Gear (Gear, 1971).

Les évolutions temporelles des concentrationsniques dans I'eau nuageuse et I'eau de
pluie sont calculées explicitement en prenantcempte : les échanges entre les phases par la
cinétique du transfert de masses productions et destructions diek réactivité chimique et le
transfert d’espéces chimiques entre les différgmes d’hydrométéores par la microphysique.
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1. Le module de microphysique

1.1. Introduction

Les modeéles microphysiques représentant lesonyéiéores par des distributions associées a
chaque type d’hydrométéores utilisent un schéih&uasi-spectral’ par opposition aux modéles
spectraux représentant les hydrométéores par detrep constitués de tres nombreuses classes de
taille sur chacune desquelles Imécanismes microphysiques s’exercent. La représentation quasi-
spectrale des hydrométéores possede I'avantad@ge ddconomique en ressource informatique par
rapport aux modeles spectraux, eltmstitue donc I'approche ckigue pour représenter les nuages
dans les modeles a trois dimems. Les nuages chauds sont généralement représentés par deux
distributions d’hydrométéores, upeur 'eau non précipitante, lgputtelettes nuageuses, et une
pour la pluie. L'introduction de la glace nésis de choisir un certain nombre de types
d’hydrométéores. Certaines paramétrisatiods la glace comportent deux catégories
d’hydrométéores glacés (Rutledge Hobbs, 1983 ; Cotton et al982), trois (Lin et al., 1983 ;
Rutledge et Hobbs, 1984 ; Ziegler, 1985) qudkerrier, 1994), ou méme cing (Walko et al.,
1995). Mc Cumber et al. (1991) oévalué I'impact du nombre dmatégories de cristaux et ont
conclu que au moins trois types différents glace sont nécessaires pour représenter les cas
précipitants les plus couramment rencontrésgé&meéral, un schéma microphysique glacé comporte
la glace primaire, ou pristine, issue de la nuaéahétérogene, les agrégats et les flocons qui
correspondent aux gros cristapartiellement givrés ou aux assiglages secs et une troisieme
catégorie plus givrée et plus dereppelée neige roulée, gouttesgslou gréle selon la densité des
cristaux. C’est I'option que nous avons choisie dans le modéle M2C2.

L’autre point de discussion porte sur le e d’équations pronosfiles pour représenter
I'évolution en nombre et en rapport de mélange chistaux de glace. Potmaiter la chimie des
nuages, un bon compromis entre un codt informatiaeé et une représentation correcte de la
dépendance des processus de lessivage a la tdilla &rme des hydrométéores, est de considérer
une parametrisation quasi-spectrale avec, pcanjh type d’hydrométéore, une ou deux équations
pronostiques.

A I'époque ou les ressources informatiques étgers limitées, les schémas microphysiques
suivaient le plus souvent I'approche de Kesfl&69), avec un schémaia moment prédisant les
rapports de mélange, tel Reisner et al. (1998jdop un a trois ou seuls les rapports de mélanges
des hydrométéores considérés gquédits, alors que les conteneis nombre sont diagnostiqués),
Lin et al. (1983), Cotton et al. (1986). Pléeemment, sont apparus des schémas a deux moments
prédisant I'évolution du rapport de mélange du contenu en nombre de chaque type
d’hydrométéore (Murakami, 1990 ; Ferrier, 1994 ;y¥ls et al.,, 1997 ; Rsner et al., 1998 ;
Cohard et Pinty, 2000). Enfin, tres récemmertt.apparu un schéma a trois moments permettant
de suivre de fagon pronostique I'évolution dppart de mélange, le contenu en nombre et la
réflectivité radar. Ce troisieme moment perndet pronostiquer un pargtre supplémentaire,
controlant la forme de la dr#hution (Milbrandt et Yau, 2005b).

Dans M2C2, nous avons choisi de développer approche a deux moments permettant de
suivre le nombre et le rapport de mélange, ragex une option a un moment pour la neige et la
neige roulée fondée principalemesur les paramétrisations @Rutlegde et Hobs. (1983, 1984),
repris par Reisner et al. (1998), et Thompsoal.e2004). L’approch@ deux moments conduit a
résoudre onze équations pronostiques : deux peau lhuageuse, la pluie, les trois catégories
d’hydrométéores glacés et une pour la vapeur d’eayprédiction de cesapports de mélange et
concentrations en nombre augmente le degrébdetd associé aux spectres des hydrométéores, et
permet une meilleure représentation des prosesscrophysiques et physico-chimiques (Ferrier,
1994 ; Meyers et al., 199Richard et al., 1989).
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1.2. Le schéma de microphysique chaud de M2C2

Le module de microphysique de M2C2 estw&d’'un modéle de microphysique préexistant
(Chaumerliac et al., 1987). Il cadsre deux catégories d’eau liquidBeau nuageuse et I'eau de
pluie, qui sont distribuéeselon des distributionsd-normales définies par :

1 1 ,,D

G0O) ap ™ 5 (26)
Ou Dy est le diametre géométrique moyen de la distributiobest I'écart type.

Les processus microphysiques pris en compte@anodele sont les processus de nucléation
des gouttelettes, de condensation et d’évaporatiergollision/coalescence et de sédimentation.
Cette microphysique est fondée suptameétrisation de Berry et Rbardt, (1974a, b, c, d) et de
Richard et al., (1984), qui permet de représelfgau nuageuse et I'eau de pluie de facon quasi-
spectrale, ce qui est un bon compromis entre rapeésentation réaliste de la composition
hétérogene des nuages et les développ&rde modélisation transport/chimie.

Le schéma microphysique chaud est a deux maneawmec le calcul, a chague pas de temps
de la somme des termes sourcesués pour le nombre de gouttekdtnuageuses et de pluie, ainsi
que leur rapports de mélanges respectifsmaglule de microphysique suit donc pour I'eau, 5
variables pronostiques : le rapport de mélange gapaur d’eau, de I'eau ngeuse et de I'eau de
pluie, et la concentration en nombre des gouttegeuses et des gouttes pleie. La valeur de
I'écart type de la distriltion des gouttes de pluie et des gouttelettes est fixée, selon la nature de la
situation que I'on souhaite représenter (maritime, continentale), alors que le diametre médian es
recalculé a chaque pas de temps a partootibenu en nombre et du rapport de mélange.

Les processus de collision/coalescence sont divisés en trois processus différents
'autoconversion qui représenta collision/coalescence des gostteuageuses entre elles pour
former une goutte de pluie et qui initie la fotioa des précipitations ; I'accrétion qui représente la
collision/coalescence des gouttes nuageuses asegoldtes de pluie pour former une goutte de
pluie plus grosse et qui est le processies collision/coalescencée plus efficace ; et
I'autocollection qui reprémte la collision/coalegnce des gouttes de pluie entre elles pour former
une goutte de pluie plus groskes gouttes de pluie sont de phmimises a la sédimentation.

La nucléation des gouttelettes geases nécessite de connafiirécisément la sursaturation,
or le temps caractéristique assoaux variations temporelles dedarsaturation est inférieur a un
dixieme de seconde, bien plusbla que le pas de temps du miaienicrophysique qui est de 10
secondes. La prise en compte geocessus de nucléation etcdadensation/évaporation nécessite
donc une approximation de la sursaturation quinespensable pour calculer les termes liés a ces
processus. La nucléation est prise en compte en calculant la sursaturation maximale sur un pas
temps microphysique. La nucléation des gouttelatigggeuses est reprégam a l'aide de la
paramétrisation de Abdul Razzak et al. 989 2000), qui permet d'obtenir le nombre de
gouttelettes formées a partir de la croissancedidegibutions d’aérosolseprésentées par des
distributions log-normales. Une telapproche permet de considérarmélange externe d’aérosols
pour lequel chaque spectre log-normal représantenélange interne de particules c’est a dire
gu’'on suppose que pour chaque spectre, I'hymoisité ne dépend que de la composition
chimique des aérosols. Cette paédrisation permet donc de cadérer la composition chimique
des particules aérosols. Les aérosols songseptées dans le modéle comme la somme de n
distributions dimensionnelles logsmales (n étant limité a 8) qui évoluent au cours du temps par
le processus de nucléation des galattes qui représente un puitg d@aérosols. Pour les aérosols,
deux variables pronostiques par distribution dimmmselle sont suies : le rapport de mélange et
la concentration en nombre. Comme pour l'ealageuse et I'eau deupd, I'écart type des
distributions des aérosols est fixele diametre médian varie.
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La nucléation des gouttelettes, les pemtes de condensation/évaporation, de
collision/coalescence et la sédimentation de la @arg pris en compte dans le couplage entre la
microphysique et la chimie. Enfef, lors de l'activation des e&sols, leur fraction soluble se
dissout dans la gouttelette formée et va pouvoir, pauita, participer a la chimie agueuse dans la
goutte. Pour la condensation/évaporation, ellenaeffet de dilution/concentration de la phase
agueuse. L’'autoconversion etd@étion transferent les espécesriques de I'eau nuageuse vers
la pluie et la sédimentation tkepluie est un puits net d’espeatsmiques pour la parcelle d’air.

1.3. Choix et développement d’une représetidan quasi spectrale : la distribution
gamma genéralisee

1.3.1. Représentation du spectre des hydromébres un compromis entre réalisme et
temps de calcul

Comme on vient de le voir, da M2C2 version microphysiquehaude, les hydrométéores
étaient repartis en deux types, les goutteletjes ont une vitesse dehute considérée comme
négligeable pour la sédimentation (nous verrons faus que cette vitessies gouttelettes n’est
pas considérée comme nulle pour les mécanismeslision/coalescencentre les gouttelettes
elles-mémes ou entre les gouttelettes et les prigtiee au-dessus de 50 microns de diamétre, les
gouttes de pluie pour lesquelles onpegit plus négliger la vitesse deute, pour la sédimentation.
Les gouttelettes de nuage et les gouttes de pluenétaiprésentées a l'aidaine distribution log-
normale donnée au paragraphe 1.2 (chapitre II).

L’introduction de la glace dans M2C2 nousantraint a revoir cette hypothése pour les
gouttes de pluie, car une distribution gamma gais€e est souvent retenue pour représenter les
hydrométéores liquides et glacés, celle-ci permettaatplus grande sougkee pour représenter les
multiples formes des distributions, par le jeu du parametre de fartres notations utilisées ici
reprennent la terminologae Meyers et al. (1997).

Nous conservons une distributi log-normale pour les gouttdkes nuageuses, car elles sont
issues de la nucléation de particules d’aésosphi sont bien repréatées par ce type de
distributions (Whitby et al., 1978t nous retiendrons une dibution gamma généralisée pour la
pluie et les hydrométéores glaceés.

La distribution gamma généralisée se présente sous la forme :

DA D

o) 213D e 2D @7)
(@D, &, 2 @, 1
Ou D, est le diametre caractéristique de la distributioret . sont des parametres qui
permettent d’ajuster la forme de la distribution
La figure (15) présente le faisceau de besr que nous obtenons en faisant varier le

parametre de forme Notons que lorsque vaut un, nous retrouvons tastribution de Marshall-
Palmer, qui est de moins en moins utiliséasdies modéles microphgsies quasi-spectraux au
profit de la dstribution gamma.
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a(D)

Distributions gamma
(=1a10

Figure 15 : Distributions gamma pour =1 a 10.

Les deux distributions, lognormale et gamma gdlig®e, sont comparées sur la figure (16)
pour une méme masse moyenne (diamétreladenasse moyenne 82,5 um) et une méme
concentration en nombre. Le choix du paramétre de forméd pour la distribution gamma de la
pluie est discuté en annexe 1.
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Figure 16 : Distributions normalisées gamma (=4) et lognormale pour un méme diamétre
moyen.

45



Chapitre 2

Le choix de la distribution gamma généralipdair les hydrométéorgsécipitants est aussi
motivé par le fait que Willis (1994) a montré qu’elle permettait une représentation des
hydrométéores plus proche de edalbservée dans le cas de terapét I'aide d’'un spectrometre
optique. Le paramétre de forme de la distribution est une valle trés sensible dans la
représentation de la distrittan dimensionnelle des hydrométés (Meyers et al., 1997), son
augmentation favorisant les précipitations liquideglatées. Cependant, les mesures de terrains
manguent pour caractériser les valeurs dmur chaque type d’hydra¥téore et d’événements
nuageux. Plus récemment, Milbrandt et Yau, (2008ai) le méme constat, notant qu’une valeur
constante de est généralement utilisée. Souvent, une valeur typique de 2 est utilisée pour tous les
hydrométéores (Gohm, 2005). Nous exqirons cette valeur pour les firiss, la neige, et la neige
roulée. Par contre, pour la pluies tests de sensibilité que n@aw®ns effectués ont montré qu’une
valeur de 4 permettait de mieux représenterdtidution dimensionnelle de la pluie (voir Annexe
1). Le paramétre peut étre une variable pronostiqoeur toutes les catégories d’hydrométéores
dans le schéma a trois moments présent&plarandt et Yau, (2005a2005b). Le parametreest
généralement fixé a un, que seit pour la pluie (Ulbrich, 1983)pour les cristaux de glace
(lvanova et al., 2001), et enfin pour la neige, lm@eoulée et la gréle (Murakami, 2000 ; Ziegler,
1985). Les équations suivantes prennent en toogite simplificatiomue nous avons adoptée.

La masse et la vitesse des hydrométéoresdasngirandeurs reliées plugement a leur taille
et a leur densité. Les hydrométés liquides sont généralement considérés comme parfaitement
sphériques, ce qui est une trdésnne approximation pour les gtmlettes nuageuses et reste
raisonnable pour la pluie tant qlee diamétre des gouttes nepddése pas 1 mm, le volume des
hydrométéores liquides est donc &fB)D°® et la masse volumique est de 1000 kg par métre cube,
ce qui permet de déterminer une relation masametre pour les hydrométéores liquides. Les
hydrométéores glacés se distingudes précédents par une grandbesse de formes. Locatelli et
Hobbs, (1974) ont effectué des snees de masses et de vitesafis de déterminer, pour de
multiples types d’hydrométéores glaces, les relateingles du type masse diametre et vitesse
diamétre, les plus pertinentes. Plus récemnieetd et al. (2005) ont proposé d’autres valeurs
fondées sur des observations radar que les valeurscatelli et Hobbs (1974) ne permettent pas
de retrouver. Pour simplifiela résolution des calculsgertains modeles microphysiques
considerent que les hydrométéores glacés spheriques, comme Reisner et al. (1998) et
Thompson et al. (2004). Cependdet nombreux modélisateurs amtroduit la fame des cristaux
dans leur schéma microphysique, dans ledét® méso-NH (Lafore et al.,, 1998, schéma
microphysique http://mesonh.aero.obs-
mip.fr/mesonh/dir_doc/bookl 14dec2001/nodel9.htmifet8 modele RAMS (Walko et al.
1995), mais aussi dans les modeles MM5 et VBRA hompson et al. (2006) considérent que les
flocons de neige et les cristaux de glace élénrestsont de type « plaques » plates, avec un
volume en B selon Field et al. (2005).
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Tableau 2 : Valeurs des coefficients a, b, ¢ etaburamment utilisés dandes parametrisations
microphysiques des modeles quasi spectraet valeurs utilisées dans M2C2.

Hydromét | A b Référence c d Référence
éore
Goulttelett | 524 3 | Tout schéma (sphére) Berry et Pranger. (1974)
es
(M2C2) (M2C2)
Pluie 524 3 | Tout schéma (sphere) 842 0,8 | Locatelli et Hobbs. (1974)
(M2C2) (M2C2)
Glace 262 3 | Reisner et al. (1998) (M2C2)700 1 lkawa et Saito. (1991)
nuageuse (M2C2)
0,82 2,5 | Starr et Cox. (1985) 800 1
Heymsfield (1972)
0,069 |2 | Field et al. (2005) 2247 |1
Thompson et al. (2005)
Neige 52,4 |3 | Reisner etal. (1998) (M2C2)11,72 | 0,41 | Locatelli et Hobbs. (1974)
(M2C2)
0,02 |1,9] Locatelli et Hobbs. (1974)5,1 0,27
(M2C2) Locatelli et Hobbs. (1974)
0,069 |2 40 0,55 | (M2C2)

Field et al. (2005)
Thompson et al. (2006)
Neige 209,6 |3 | Reisneretal. (1998) (M2C2)19,3 | 0,37 | Locatelli et Hobbs. (1974)

roulée (M2C2)
19,6 2,8 | Locatelli et Hobbs. (1974)124 0,66
(M2C2) Locatelli et Hobbs. (1974)
(M2C2)

Les relations masse diametre et vitesse digntgte nous avons utilisées sont données par :

m(D) aD" (28)

Ou a et b sont des constantes permettargrdedre en compte la densité et la forme des
différentes catégories d’hydrométéores, m(D) est en kg.

V(D) cD!( Yyl y)°* (29)

Ou c et d sont les constantesvitesse de chute établies a pade mesures de la vitesse de
chute des différents types d’hydrométéceasfonction de leur diamétre ell(1,)** est le facteur
de correction de Foote et DuTdi1,969) qui permet de prendre emuaie la densité de I'air dans
la vitesse de chutely étant la densité de l'air aniveau de la mer, et, la densité de l'air a
I'altitude considérée. Ainsi, moins l'air est dense, plus la vitesse de chute est élevée, considéran
gue l'accélération de la pesantest constante. V(D) est en m/s.

Les valeurs des constantes a, b, c etildégs par les différeatschémas microphysiques
existants ainsi que celles que natigisons dans M2C2 sont donnégans le tableau 2. Pour les
hydrométéores glacés, il existe deux possibilddas M2C2, soit ils sont considérés comme
sphériques, soit leur forme est considérée coplmecomplexe, avec de nouvelles relations masse
diametre et vitesse diametre, la neige estidénse comme étant un assemblage de dendrites
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fortement givrées, et la neige roulée suit delations ‘lump graupel’ données par Locatelli et
Hobbs, (1974). Dans ce cas, on parlera delations ‘cristaux complexes’ dans M2C2.

1.3.2. Grandeurs caractéristiques associéesla distribution gamma généralisée

¥ Le moment d’ordre p
A partir de la digibution gamma généralisée, on défiles moments d'ordre p, jip), qui
représentent l'intégrale sur tout le domaine positif D BenDItiplié par la distribution gamma de
I’hydrométéore j, comme présenté paquation (30) ci-dessous :
f

* < P
M,(p) D°G,(D)dD Avec M, (p) 0 ——D] (30)
0
Ou * est la fonction gamma telle que(X+1) = X *(X), *(X)= (X-1)! et *(1)=1 . Cette
fonction est tres performante @onomique en temps de calcul démgraitement des équations
microphysiques qui font appel a de multiples intégrstsur la taille des hydrométéores (Tripoli et
al., 1988), mais pour pouvoir l'utiliser nowevons connaitre la valeur de, Oe diamétre
caractéristique de la distributiob’équation (31) relie le rappode mélange, la concentration en
nombre, et le diametre caracteéristigugd® I'hydrométéore j par le biais du moment M(b
f *
4Q, 3n,(D)N,G,(D)dD a,N,M(b,) a;N, g@ D,
0

(31)
Or nous connaissons le rapportrdélange et la concentratien nombre de chaque catégorie
d’hydrométéore a chaque pas de temps p&otame des termes sources et puits, ce qui nous

permet de recalculer, a chaque patedeps, le diameétre caractéristiqug @ la distribution :
1

LQ, X)) o o §QQJ Q"

/ ou .
nj * nj *

aN; (@ b)) (@ b)1

Une fois le diamétre caractéristique dize dlstrlbutlon connu,nous pouvons calculer

rapidement et d’'une facon tres économiqueessources informatique dembreuses grandeurs.

(32)

¥ Le diametre moyer{figure (17)) des hydrométéores (a ne pas confondre avec le
f

N, DG, (D)dD
diametre de la masse moyenne) tel dDg, 0 N Ou N, le nombre
j
total d’hydrométéore de catégoriegt indépendant du diameétre, d’'ou :

¥, Le _diametre_moda(Dmode) tel que d(G(D))/dD=0, soit laaleur du diametre pour
laguelle la concentration en nomiars la plus élevée (figure (17)) :

Dmodej Q 1 Dnj (34)
¥ La variancgle carré de I'écart type) esussi défini a partir dePrels que :
f * 2 a*x 1 o2
vV %D D,,)°G;(D)dD D ——— (@ 2 D2 «M» (35)
I Vi * J *
0 (@) 4 (Q)

f
% La masse moyenrest telle qu&l;m;  N;m,;(D)G,;(D)dD, d'ou :
0
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m, fsnj (D)G,(D)dD a,M,(b,) (36)

|
0

¥s Le diamétre de la masse moyergfigure (17)) d’'un hydrométéore j ) est défini a
partir de la masse moyenne tel que a, D:;j et de plus, on a vu précédemment que

m; aM,(b,) d'od:

D, M) (37)

mj

¥ Le diamétre de la masse prédominddjed’'un hydrométéore j, tel que :

f

3n*(D)G, (D)dD

R Vire: ) R
m, - aM (®) aijJ!DouD

3, (D)G,(D)dD I

0

1
M (20,)

M) (38)

Nous utilisons également, pour les paramétrisations microphysiques, la vitesse de chute
moyenneée sur le nombre et sur la masse.

f
% Vitesse de chute moyennée en nombr&/;N;,  3,V,(D)G,(D)dD d'ou :

0

04 04 * d .
- 5@ d,)Dy -

8¢ -
M@) 297 ¢c 39
CJ J( l) ©(,1 Cl@ *(Q) . ( )

nj

<
© jw
NS

5
1

f
% Vitesse de chute moyennée en masgem;  ¥,(D)m, (D)G,(D)dD d'ou :

0

§ .0.4

0 39 csw d, b )DY
S8y M d) edi S (40)
" ©q; : Mj(bj) @ bj)

4
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Figure 17 : Distribution gamma ( =4), et quelques grandeurs associées

1.3.3. Enrésumé, le schéma microphysique en phase mixte:

Le schéma comprend deux équations pronostiqoes I'eau nuageuséa pluie, la glace
primaire, la neige et les ct@ix givrés pour respectivementiteconcentration en nombre
(Nc, Nr, Ni, Ns, Ng) et leur rapport de mélange (Qc, Qr, Qi, Qs, Qg) et une équation
pronostique pour le rapport de méda de la vapeur d’eau (Qv).

Les unités utilisées sont le systeme MKS.
Les relations masse diametre utilisent une équation du type :

b;

m,(D) a,D

La vitesse de chute des hydrométéores s’exprime comme suit :
d; 0.4

V;(D) ¢,D" (Yl YY)

Les distributions dimensionnellegs hydrométéores sont repréées a I'aidele fonctions

gamma généralisées pour lesquelles chaquegaraed’hydrométéores esaractérisée par un

jeu de parametres définis par rapport a leur nature (pluie, glace élémentaire, neige et neig
roulée), a I'exception des goutteés nuageuses qui sont répentées par une distribution
lognormale.
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1.4. Développements et paramétrisationssg@ocessus microphysiques mixtes
dans M2C2

1.4.1. Un schéma a un ou deux moments pourdehydrométéores glacés précipitants

Deux types de schémas sont disponiblessd&l2C2. Un premier partiellement a deux
moments, ou seule I'eau nuageusepluie et la glace primairgont suivies de facon pronostique
en rapport de mélange et en concentration en nomlors,que la neige et feeige roulée sont a un
moment, avec une évolution pronostiquée dppoat de mélange et diagnostiguée de la
concentration en nombre. Le second schéesh a deux moments pour tous les types
d’hydrométéores, avec une évolution pronostiqué&erdpports de mélangesdas concentrations
en nombre de chaque type d’hydrométéores.

Le schéma a un moment pour la neigelaetneige roulée nous oblige a diagnostiquer
I’évolution en nombre a partir du rapport de méle. Pour cela, une agghe a été couramment
utilisée par les modélisateurs en microphysiqué&poljue ou les distributiorétaient rerésentées
par la courbe de Marshall-Palmer donnée par :

N. .
N, (D) ~lexp( 22
D, i 1
Cette méthode consiste a calcu&erconcentration en nombre a jradu paramétre d’interception
Noj .
Noi=N;/Dn; en nb/rf (42)

Ce parametre représente la valeur de lationale Marshall-Palmer pour D=0. Le parametre
d’interception est soit fixe (déterminé en fonctid® mesures faites sur terrain), soit fonction
d'une autre variable, comme le rapport de mgéa ou encore la tem@dure. Le diameétre
caractéristique Pest alors calculé par la formule (32) (avec=1) en exprimant Nen fonction de
Noj avec (42). On résout ainsi un systeme a deux inconnye= ON) avec les équations (42) et
(32), cette derniere est aussnétion du rapport de mélange, gdaur pronostiquée. Finalement, la
concentration en nombre est diagnostiquée.

La méme méthode de calcul peut étre apglég pour la distribution gamma généralisée,
méme si N, le parametre d’interception, perd touhsehysique interprdbée (Thompson et al.,
2006). Par analogie avecdsstribution de Marshall-Palmer, on obtient :

(41)

N. (D) N.G (D) LDc“exp( &)AveC'N. N (43)
T Qg D, R
Si on introduit N; dans (32) on obtient § en fonction de Qet de N; tel que
1

D. § ng 1 ;bj Q
T @iNg (@ b)) s
diagnostique.

Pour la neige, deux possibiktéont été introduites dans K2 : une valeur constante du
paramétre d'interception @&2.10) (nb/nf) et une valeur en fotion de la température
(Thompson et al., 2004). Cette derniest estimée a partir des travaux de Houze et al. (1979) qui,
en étudiant des spectres mesuréaveon dans des nuages frontaarf montré uneelation entre
la température et le diamétre moyen des floconseilge (croissant avec la température), avec une
diminution du paramétre d’intercégn et de l'inverse du diammét caractéristique associé a
'augmentation de la température. La paramétrisation est de la forme :

Nos=min{2.1¢, 2.1Fexp(-0,12.min[-0,001,T-TO])} (44)

Pour la neige roulée, ils existeaussi deux possibilités damC2, soit une valeur constante
pour Ny, telle que I\(«Jg,:4.1d3 (nb/nf) (Rutledge et Hobbs., 1984), seoite valeur fonction de la
masse volumique (Thompsenhal., 2004) telle que :

, enfin, avec [ et Ny déterminés, on obtient;ldvec (43), de fagon
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0,92
2,38-§ﬂj . (nb/rf)) (45)
ol 1
Cependant, un schéma a deux moments est gbf#éa un schéma a un moment, en effet,
dans un schéma a un momet¢, contenu en nombre et le rapport de meélange sont
proportionnellement reliés, ce iqun'est pas réaliste, ces we grandeurs pouvant varier
indépendamment 'une de l'autre. Par exemplesrtdassance par dépot depeur des flocons de
neige change son rapport de mélange mais pasribreale flocons ; au contraire, I'autocollection
d’'une catégorie modifie le nombre, mais pas |goat de mélange, ainsi laature et I'histoire
différente de chaque nuage est représentééagten plus appropriée par un schéma a deux
moments que par un schéma a un moment (Mitlir@t Yau, 2005a). dur ces raisons, M2C2
propose aussi un schéma a deux moments. Ce sdhéne somme des termes sources et puits
pour chaque type d’hydrométéores et a chaquel@asmps pour suivre leur évolution en rapport
de mélange et en nombre. Il nécessite na@port a un schéma a un moment de nombreuses
éguations supplémentaires qui ont un colt engatentemps de calcul empéchant l'utilisation d’'un
tel schéma pour les modeles de prévisions mpsaéel (Thompson et al., 2004). En comparant le
résultat de simulations et de mesures de terRisner et al. (1998ynt montré qu'un schéma a
deux moments permet d’obtenir des quantitésealge plus réalistes qun schéma a un moment,
montrant 'utilité d’intoduire ce deuxiéme moment et toukes paramétrisations microphysiques
associées pour améliorer le igale des modéles microphysiques.

No

g

1.4.2. Généralités sur les paramétrisationsnicrophysiques des nuages mixtes dans
M2C2.

Les paramétrisations microphysiques des nsiagéxtes présentés dans les paragraphes
suivants permettent de suivre I'évolution en noenbt en rapport de mélange de chaque catégorie
d’hydrométéores considérés. Ces @tiohs sont calculées a chagpas de temps en faisant la
somme des termes sources et des termes puitsipague type d’hydrométém Les évolutions en
nombre présentées ci-dessousose toujours en nombre par’net par seconde, alors que les
évolutions en rapport de malge seront toujours en kgrday d’air et par seconde.

1.4.3. Formation de la glace nuageuse @nentaire, appelée ‘pristines’

1.4.3.1. Nucléation de la glace nuageuse

Comme on I'a vu au chapitre | en 1.2.1, kélature propose trois manétrisations de la
nucléation hétérogéne, cependant, seule la ptiiaaiion développée p&ooper. (1986) repose
sur des mesures de concentration en cristauglat. C’est la raison pour laquelle nous avons
choisi d'utiliser cette paramétridan dans M2C2 qui est donnée par :

XNUCICE Aexp®B(T, T)) (46)

Ou Tp=273.15K
A =0.005 et B=0.304 pour T > 233 K

Cette paramétrisation permet de créer un nemmbinimum de cristaux de glace nuageuse
dont la masse est XMIO tel que XMIO = 1 f0kg selon Ikawa et Saito (1991) soit la masse
minimale du cristal de glace primaire. Si le noende cristaux de glace Nest déja supérieur a
XNUCICE, on ne prend pas en compte la nuad@ahétérogene, si XNUCICE est supérieur;a N
on ne prend en compte que la différence (XNUCICE}-@dur la nucléation hétérogéne, en
nombre et en contenu. Enairl la nucléationhétérogéene de Coep (1986) impose une
concentration minimale en cristaux de glace arcfion de la températursi I'air est sursaturé a
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plus de 5% au dessus de laad. C’'est un terme source poumglace nuageuse et puits pour la
vapeur d’eau.

H a 1 O
s - MAX 0, xMI0~NUCICE NI 5WQv - XNUCQI (47)
©W inuc_ice = WLA/ ]/4 ©W 1nuc_ice
M ' qm XNUCNI (48)
©W inuc_ice XMl O

1.4.3.2. Congélation hétérogénde I'eau nuageuse

La congélation hétérogéne est un meécanisaigant intervenir la probabilité qu'a une
gouttelette d’eau surfondue de comgedans lintervention d’'un geerextérieur, de sorte qu'elle
forme, de maniére aléatoire, urrge de glace aboutissant a angélation de la gouttelette d’eau
surfondue (Bigg. 1953). Comme noliavons vu au chapitre | en 1.2.2, cette probabilité est
d’autant plus élevée que les gouttelettes soandgs et que la tempdure est basse. La
paramétrisation de la congélation hétérogees gouttelettes nuageuses donnant de la glace
nuageuse dans M2C2, et utilisée dans le mdd&i® (Reisner et al., 1998) s’exprime de la fagon
suivante :

H 2
S - B*EXPAT, T D &Qc §wec - @ FREZQI (49)
©W ifreez_cloud %NC © W ifrecfzz_cloud
Ou A = 0.66 K et B = 100 ni s*. La température doit étreférieure a -5°C pour que ce
mécanisme de congélation soit pris en compte.

Pour I'évolution en nombre des cristaux decgl par congélation hét§éne des gouttelettes
nuageuse, on considére gue les cristaux de glacg$oont la masse du plus petit cristal de glace
possible XMIO :

SWi - qFREZQI SWcC -
©W ifreez cloud XMIO ©W ifreez cloud
Ou !, est la densité de I'air a I'altitude considérée.

FREZNI (50)

1.4.4. Croissance des hydrométéores patépobt de vapeur et évaporation

1.4.4.1. Formules générales

La paramétrisation de la croissance par dégdvapeur des d’hydmétéores dans M2C2
utilise la formulation de PruppachetrKlett, (1978), décrite et détée au chapitre | en 1.2.3. :

i - S 1 LI
] G Yy T, 0 (51)
©W idep_vap_j o] 0
Aprés intégration sur les diametres, lariaon du rapport de mélange par dépdt de

vapeur/évaporation s’écrit pour chegtype d’hydrométéores glacés :

. .a 2 (o]
S - M«]‘:Mi(l) E%QSC\EQ Yl y°m, 2 d »
©W idep_vap_ice A q « (@/(1 1}21

SV - DEPVQI (52)
© W idep_vap_ice
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1 )
S 2 1 1 .
=, S I e ) 7Y Tsar, gy i, @ 0
©W 1dep vap_ snow A q « ©K ES © 2 i»
o “ 4
SV - DEPQSNOW (53)
©W idep_vap_snow
(o]
. — 2 1 1 d, -
@ —2 1S DNg § gOM ) f .§_L,( Sc\ ¢ lJ/ y"* §3 »
© W idep vap_ graup A q « ©K 1 © 2 1»
- 4 Y
v - DEPQGRAUP (54)

©W idepo_vap_graup
Les valeurs des facteurs de venitlas utilisées dans les équatianglessus sont reportées dans le
tableau 3.

Tableau 3 : Valeurs des facteurs de ventilatioet des capacitances utilisées dans M2C2.

Parametres | Glace Neige Neige
élémentaire roulée
1 0,65 0,78
0 0,44 0,31
0,14 0 0

Cy 4 4 2E

Alors que la condensation ne joue pas sundebre, lors des phases d’évaporation, la
disparition d’un certain nombre ldydrométéores en méme temps qe'yartie de leur rapport de
mélange doit étre prise en compte. La paranadiois utilisée dans M2C2 pour les hydrométéores
glacés suit celle de Ferrier et al. (1994) qui aarent que la perte en nombre est proportionnelle
a la perte en rapport de mélange plauglace, la neige et la neigoulée, paramétrisation utilisée
par Reisner et al. (1998} par Milbrandt et Yau, (2005). Legnges puits s’exprimnt de la fagon
suivante :

SWQi -
i w1 : I -
_§W\|l Ni © de;.)_vap_lce EVANICE pour §E 0 (55)
©W évap_ice QI ©W idep_vap_ice
8UQs -

. w1 S .
s Ns O Jten e sow £y ANSNOW pour 8WQs 0 (56)
©W iévap_snow QS © W idep_vap_snow

8WQg -

. W 1 .
SWg Ng OW ‘depvap gan £\ ANGRAUP pour SWg 0(57)
© W iévap_graup Qg © W idep_vap_graup

1.4.4.2. Evaporation des Hydrométéores glacés en cours de fonte

De plus il faut traiter le cas des hydroméésoglacés qui s’évaporent a des températures
positives. De fait ces hydrométéores sont recoudantsfilm liquide et leur évaporation se fait de
la phase liquide a la phase vapeur et non de Isephlacée a la phasepear. La phase « p » des
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termes A et S de I'équation (5fBprésente donc la phase liquideralque la variation porte sur un
hydrométéore glacé (Rutledge et Hobbs, 1984)glame nuageuse n’est pas concernée par cet
aspect dans le modele car on considére que delmdampérature devient positive, l'intégralité
des petits cristaux fontNous obtenons ainsi unrtee source pour la vapeur d’eau et puits pour la
neige et la neige roulée :

[o]

I\)\l—‘

— 1
sy - 4S_DNs MO To _q’ sev ¢, Yy o, B
©W iévap_melt_snow A (a/ & ©K © 2 i;;'4
8Wps - EVAPMQS (58)
©W iévap_melt_s.now
1 (o]

_ _gya2_ ! 1 dy -
%/ 233 1)Ng «ngMg(l) f ._q 2 Sc\V ¢ (J/ (a/ g >»
©W iévap_metl_graup A (3/ 2 ©K © 2 1;;’4

8%Qg - EVAPMQG (59)
ow 1

évap_metl_ graup
1.4.5. Croissance des hydrométéores par collision/coalescence

1.4.5.1. Equations générales, description des termes.

La croissance des hydrométéorpar collision/coalescence teseprésentée a laide de
I'équation de collection continuegsentée en 1.2.4, Chapitre 1équation générale de I'évolution
en rapport de mélange s’écrit :

: fof
8 -5 55 D,
ow1il , 4
Ou I'hydrométéore j croit au priofde I'hnydrométéore k (par exeale dans le cas du givrage de
gouttelettes nuageuses sur la neige, j est la neige, k est I'eau nuageuse).

L’équation de collection continuge I'évolution en nombre s’écrit :

(60)

) m(Dk)deNjGj(D)dDj
y

Sk 3 35h BV (D) V(D& N G (D,)dD, NG, (D,)dD (61)
ow i 4 ! k ’VJ’( J') «(Dx KV j( j) iV « (D, )dD,
0 0

L’efficacité de collection estine grandeur souvent mal connlees valeurs utilisées ici
proviennent de la littérature (tabu 4, ci dessous), et sont le plus souvent simplifiées gvec E
constante.

Tableau 4 : Efficacités de collection entrelifférents types d’hydrométéores dans M2C2.

Efficacité de| Gouttelettes Gouttes dePristines Neige Neige roulée
collection K pluie

Gouttelettes | 1

Gouttes de 1 (R1) 1

pluie

Pristines Variable ($) 1 (R2) 0,1(D

Neige 1 (R1) 1 (1) 1 (R1) 0,1 (R)

Neige roulée| 1 (R2) 1 (R2) 0 (R) 0 (R) 0 (R)

R1: Rutledge et Hobbs, 1983

R2: Rutledge et Hobbs, 1984

I: Ikawa et Saito, 1991

$ Fletcher, 1962; Mizuno et Mat, 1980; lkawa et Saito, 1991 p 80
R : Reisner et al, 1998

55



Chapitre 2

L’intégrale double sur une valeur absolue empéehe résolution analytique de I'équation,
mais des simplifications sont possibles dansagestcas. Ainsi le diamétre et la vitesse des
gouttelettes et des cristaux de glace peuventcémsidérés comme négligeables devant ceux des
hydrométéores précipitants (pluieeige, neige roulée). Les paraghes suivants décrivent les
simplifications utilisées dans M2 permettant de résoudre legégrales de facon analytique,
économique en temps de calcul.

Certaines interactions entre les hydrométéargsun coefficient d’efficacité de collection
tres faible, comme dzla collection de la negroulée par la neige (F&r et al., 1995) et & la
collection de la neige roulée selte-méme (Milbrandt et Yau, 2005t ne sont donc pas pris en
compte dans la microphysique de M2C2.

1.4.5.2. Collision/coalescence entre petits et gros hydrométéores

L’équation de collection continuen rapport de mélange pes¢ simplifier si on considere
gue les diamétres et les vitesses des hyéi®ones non précipitant&au nuageuse, glace
nuageuse) sont trés inférieurs aux diameétrggaetses des hydrométéomecipitants (Rutledge et
Hobbs, 1983 ; 1984). Avec ces simplifications, etosi considere la colition en masse de
I’hydrométéore non précipitant ‘k’ sur I'hydrométéoprécipitant ‘j’, I'équation de collection
continue se simplifie en :

. f f
8 - P 6 (b,)dp, 35D v, (0 @, NiG, (D, )b,  2RK
@W coll _j_k 0 q 0 4 @W icoll_j_k
(62)
Si on consideére la collection en masse tigdrométéore précipitant ‘)’ sur 'nydrométéore
non précipitant ‘K’ on obtient :
W) - 3N_G (D, )dD D >2V (D @ka (D;)NjG, (D,)dD; 8k -
ow 1 col_j_k 0 ow icoll_j_k
(63)
L'intégration analytiqgue ne pose pldse problemes. Ainsi sont traités :

X Le givrage des gouttelettes nuageuses sueige (puits pour 'eau nuageuse, source
pour la neige et la neégoulée décrite par la suite en 1.4.6.2) :

§wQc -

© W icoII _cloud_snow

X Le givrage des gouttelettes nuageuses smeige roulée (puits pour I'eau nuageuse,
source pour la neige roulée) :

—QcascSNs§Z, M.(2 d,) COLLQCS (64)
© 1

840G - e, Ng2Y w2 9 SRS COLLQCG
©W icoll_cloud_graup 4 ©q ES ©W 1coll_cloud_graup
(65)
X Le givrage de la pluie sur lglace nuageuse (puits pouedu de pluie, source pour la
neige et la neige roulée décrite par la suite en 1.4.6.2) :
Sr - SN o 54 - . M, (2 b d) COLLQRIG (66)
©W icoll_rain_ice 4 g ©(a/ £}
X La collection de la glace nuageuse par lmedpuits pour la glace nuageuse, source
pour la neige) :

S\Qs - QiE,c ngq, M2 d) - COLLQIS (67)
©W fl'coll_ice_snow 4 ©q E ©W coll _ice_snow
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X La collection de la glace nuageuse paplisie (puits pour laglace nuageuse, source
pour la neige et la neggroulée décrite par la suite en 1.4.6.2) :

0,4

St - SQiE, N2 M, (2 d,) COLLIRG (68)
©W 1co||_ice_rain 4 ©g o

Avec les mémes simplifications, la perteremmbre des hydrométéoresn précipitants, par
collision/coalescence sur des hyairétéores précipitants s’'écrit :
f f
Sk - 3D, *v (D, @G, (D,)dD, 3°E, NG, (D, )dD, (69)
©W icoII_j_k 0 04
On calcule ainsi les termes sources et puits en nombre suivants :
X La perte par givrage des goutteds nuageuses sur la neige :

0,4
SWNC - St cNeNsY T M2 d)  COLLNCS (70)
4 ol 1

©W fl'coll_cloud_snow
x La perte par givrage des gouttelett@mgeuses sur la neige roulée :

0,4
SWc - ZE c,NeNg>Y . M, (2 d) COLLNCG (7)
©W icoll_cloud_graup 4 ©q i
X La perte par givrage des gouttde pluie sur la glace nuage (puits pour la pluie,

source pour la neige etmeige roulée décrite par la suite en 1.4.6.2) :

0,4
SWMr - —SEri c, NrNi 3Y ., M, (2 d) COLLNRIG (72)
@W icoll_rain_ice 4 ©q b
X La perte de la glace nuageymse collection sur la neige :
. 0,4
SI-- —SEiScSNiNs-§—[‘( ., M2 d,) COLLNIS (73)
@W icoll_ice_snc)w 4 ©q 1
X La perte de la glace nuageymse collection sur la pluie :
. 0,4
SI - SE_c NiNr 34 M,(2 d) COLLNIRG (74)
©W icoll_ice_rain 4 ©(7{ 1

1.4.5.3. Collision/coalescence entre petits hydrométéores

X Agrégation des cristaux de glace

Les cristaux de glace, comme les goutteethuageuses, sont amenés a croitre par
collision/coalescence des uns sur les autres.réfagion des cristaux dgace entre eux aboutit a
la formation de cristaux de glace plus gros, massiaa la formation de flocons de neige. Ikawa et
Saito, (1991) présentent une paramétrisationadperte en nombre de cristaux de glace par
agrégation entre eux donnant des flocons de nedgerme source pour la neige sera détaillé par la
suite (cf. 1.4.6.1), et des cristaux de glace plus grands, tels que :
§VN| . ‘96 X* EiiVimoyDirZ’noyI\Ii2 (75)
©W iautoagregaaion 2
Ou X=0,25 représente la dispersion dans lsséale chute des cristaux de glace élémentaires.

C’est un terme puits pour la glace nuageusete@ae est inclus dans le terme FORMNICE
qui sera détaillé par lsuite (cf. 1.4.6.1)

X Givrage de I'eau nuageuse sur les cristaux de glace
Dans le cas du givrage des gouttelettes nuageuses sur les cristaux de glace, I'équation ¢
collection continue n’est pas simplifiable car la taille et la vitesse des gouttelettes et des cristaux de
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glace sont du méme ordre deagdeur, l'intégrale doub de la valeur awlue demeure donc, et
rend impossible la résolution apidjue de cette équation. Ikawet Saito (1991) proposent une
parameétrisation faisant appel aux diamétres dedase moyenne, qui permet de sortir la valeur
absolue de l'intégrale double. lIs utilisent égad@tune paramétrisation complexe de I'efficacité
de collection k. L’équation suivante présente la geen rapport de mélange de gouttelettes
nuageuses par givrage sur la glace primaire, et le gain pour la glace primaire et la neige roulée qt
sera détaillé par lsuite en 1.4.6.2 :
§WQI - §%Qg -
©W irim_cloud_ice ©W irim_cloud_ice
f

_S‘Dmi Dmc>2|Vi(Dmi) Vc(Dmc)|%Ni NC(D)MdD % .
4 0 q ©W irim_cloud_ice

RIMQI RIMQG (76)
Avec :
E. 0572LOG,(! 0,25 0,967 (77)

ic
1

, D a(04\/i(Dmi) c:

mc «
- D v

Et
/ =3,24.10
si %< 0,25, alors =0
L’intégrale restante n’est autre que le conten eau nuageuse Qc, quel que soit le type de
distribution utilisée (icla distribution lognormal@our I'eau nuageuse) :

RIMQI RIMQG D, D,V (D,) V.(O,)E@NQe 32 (78)
4 ©W irim_cloud_ice

Ce terme représente un pyitsur I'eau nuageuse et une soupcelr la glace nuageuse et la
neige roulée. En effet, lorsque le givrage de I'eau nuageuse sur la glace élémentaire est intense p
rapport au dépot de vapeur, cela aboutit a prodigisecristaux de glace de forte densité (le givrage
donnant un hydrométéore glacé plus dense quiepdt de vapeur), gl point que I'on doit
considérer gu’une partie de ces cristaux sesfeament en neige roulée (traité en 1.4.6.2).

De plus la perte en nombdes gouttelettes par givrage faglace élémentaire s’écrit :

§QC -\
©W irim_cloud_ice QC
C’est un puits pour le nombme gouttelettes nuageuses. Ddmscas ou ces gouttelettes

givrant sur de la glace élémen&agervent a produire de la neige roulée, on doit prendre en compte
le gain en nombre de flocons de neige @eulcet aspect est développé en 1.4.6.2.

RIMNC (79)

1.4.5.4. Collision/ coalescence entre hydrométéores précipitants

x Collection de la pluie avec la neige
Pour la méme raison que la collision/coaleseegntre petits hydrométéores, le givrage par la
collection de la pluie sur la neige ne peut étemité de facon analytiqué partir de I'équation de
collection continue. lkawa et Ba, (1991) proposent une paranigdtion de la difféerence de
vitesse entre les deux catégories d’hydrométéorestibsant la vitessale chute moyenne en
masse, ou |’ et ‘K’ représentent statpluie, soit la nige, selon que I'on veda pluie collectée par
la neige ou l'inverse.

58



Chapitre 2

8, -

©W 1coll_j_k

S L (D))
ﬂ N, 8,° YV.E, 33D D7 Nka(DudeN@“T’GJ-(D,-)dDj (80)
0 0
avec.=12et =0,95et =0,08.
L’intégration analytique ne pesalors plus de problémes. Nooistenons ainsi la perte par
givrage de la pluie sua neige en rapport de mélange, qui dodeda neige et de la neige roulée
(la répartition entre la source pdarneige et pour laeige roulée sera ddte en 1.4.6.2) :

8WQr -
©W icoll_rain_snow

4 ‘-L‘(\/ Nmr Nms ? ‘vmrvms Ersar NrNS M r (2 br ) M r (br )M 5(2) 2M r (br 1) M S(l)>

COLLQRS (81)

La collection de la neige par la pluie utilileméme formulation et aboutit a former de la
neige ainsi que de la neige roukdeec un facteur de répartition goeus verrons par la suite (cf.
1.4.6.2). La quantité de neige impliquée dont paeie restera de la neige et une autre sera
transformée en neigeutge est alors donnée par :

§\Qs -

oOwW 1 :
coll _snow_rain _total

<
4‘“ N, &,° Y,V.E.aNNsM(2 b) M,(b)M, (2 2M,(b, DM, (D>
COLLQSR (82)
Pour I'évolution en nombre, le méme probléde valeur absolue nantégrable se pose,
Ikawa et Saito, (1991) proposent yraameétrisation permettant de sortir le terme de différence de
vitesse de l'intégrale en utilisant la vitesse de chute moyennée sur le nanfbiel\8.2) tel que :

8W, - S fof
“w i 2V Va)® ELVAELNN, 3 3D, DG, (D,)DG, (@D, (83)

nj ¥ nk
0 O
Qui devient apres intégration :
SWr . S
vl AR Vi)' ENVENN M (2 M2 2M, ()M, (0
coll _rain _snow

COLLNRS (84)
On obtient ainsi la perte en nbre des gouttes de pluie par giveagur la neige, (terme puits
pour la pluie), transféré en piaren neige roulée, o@spondant a une pere@ nombre de flocons
de neige (terme développé en 1.4.6.2).

x Collection de la pluie sur la neige roulée
Enfin le givrage d( a la collectiafe la pluie par la neige raé n’est pas non plus intégrable
analytiguement a partde I'équation de collection continuRutledge et Hobbs, (1984) proposent
une paramétrisation de la différence de véesstre les deux catégesi d’hydrométéores en
utilisant la vitesse de chute moyenne en masse tel que :

59 - 3 .(D,)
OW Ly o Ny VuJE, 3 3D, D, NgG, (D, )dD,N@™ 72G, (0, )dD,  (85)

0 O

OU Vg et Vi représentent les vitesses de chute moyenneasse de la neige roulée et de la
pluie (cf. 1.3.2).

Apres intégration on obtient :
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§vQg - _5’\/mg V.,
© W icoll_rain_graup 4 (a/

§WQr -

©W icoll_rain_graup

Ce terme représente une source pour le raglgomélange en neige roulée et un puits pour
celui de la pluie.

La collection de la pluie pda neige roulée est aussi un pytsur le nombre de gouttes de
pluie, nous utilisons de nouveau I'équation de ctitbeccontinue entre la neige roulée et la pluie,
mais en s’intéressant au nombre. L’'intégration sur les vitesses pose la aussi un probleme
Murakami (1990) propose une paramétrisation utitisanitesse de la masse moyenne utilisée par
Milbrandt et Yau, (2005), telle que :

SWNr -
©W icoII_rain_graup

E,a M, (2 b) M,(b)M,(2) 2M,(b, HM,@>

rg-r

COLLQRG (86)

fof

S 2
Z\/vmg V,, © 004/,V, E,NgNr3 3D, D,*G(D,)dD,G(D, @b,

mg ¥ mr
0 0

(87)
Soit apres intégration :

Wr - S
"8’—1 —Jvmg V,, © 004, V, E.NgNrM, (2) M (2 2M, DM, @
© W coll _rain _ graup 4

COLLNRG (88)

On obtient ainsi la perte sur la concentratiomembre de la pluie due au givrage de la pluie
sur la neige roulée, autwyain en nombre pour la neige rouhéest associé a ce mécanisme, celui-
ci n'aboutissant qu’a formetes flocons de neige roulée de taille supérieure.

X Autocollection de la neige
L’autocollection de la neige, c'est-a-direplerte de flocons de naigar collection sur eux-
mémes pose le probleme de Ispdirsion dans la vitesse desctins de neige si on souhaite
résoudre I'équation de bection suivante :

Sl

E..N,N,G(D,)G(D, )dD,dD, (89)

ff
E 3_‘§'D| Dj 2’\/(D|) V(D]) ss' Vi
©W iautocoll_snow 2 00 4
Ou i et j représentent la neige.

Ferrier et al. (1994) présentenhe paramétrisation qui s'insp, en la généralisant aux
distributions gamma, de la @emétrisation de Passarelli (197@yi résolvait le probleme de
'autoconversion de la neige aveceudistribution Marshall Palmer dacon analytique a I'aide de

la fonction hypergéométrique F. On obti@insi une solution de la forme :

0.4 2

Ss - 34 CE. NS I D229¢(Q 1,d) AUTONSNOW  (90)
©W iautocoll_snow ©q 1 @no*( O 1
avec
| S 20d)§. F12 2Q0dk D5 F@2 2Qdk Qdo5°

2420d 1 K k 01 k 01 d v,
Ou F est la fonction hypergéométrique, gstnt des coefficients tels que :
Clzl
C2:2
C3:1

Ce terme est uniguement un puits pour le nombre de flocons de neige.
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1.4.6. Echanges complexes entre types d’hydrométéores

1.4.6.1. Formation de la neige depuis la glace nuageuse

La croissance des cristaux dexg¢ nuageuse par givrage ep@téde vapeur aboutit a la
formation de deux catégories de glace précimtarla neige et la neige roulée. Nous nous
intéressons ici a la formation de la neige. Langement de catégorie giace nécessite de choisir
une masse ‘XMSO’ au dessus de laquelle lgairide glace sera considéré comme trop gros pour
rester dans la catégorie glace nuageuse, et gagser dans la catégoneige. Ikawa et Saito,
(1991) proposent une paramétrisation calculatgrigps que met un cristal de glace nuageuse pour
passer de sa masse actuelle a la masse sdaihdige, par dépot depeur et givrage :

Ni(XMSO m)
55Qi - 5Qi
@W idep_vap_ice ow irim_cloud_ice 1
Avec XMSO = 1,77.18° kg (Thompson et al., 2004), et oy est la masse moyenne des cristaux

de glace (cf. 1.3.2)
Si la masse moyenne des cristaux de glacén&sieure a la moitié de la masse seuil des
flocons neige, la paramétrisatiditkawa et Saito, (1991) s’écrit :

"W (91)

8@s- 1, M 58 §Qi - -
©W 1dep&rim I W XMS) m @W idep_vap_ice ©W irim_cloud_ice 1 ©W idep&rim
(92)

Si la masse moyenne des cristaux de glaceysgroche de la masse seuil des flocons de
neige, la valeur de la formule ci-dessus devient trés grande du fainqee XMSO sont trés

proches, ce qui donne des résulateonés. Pour éviter celaalika et Saito, (1991) proposent alors
une autre paramétrisation lorsque la massyemne des cristaux de glace est supérieure a
XMSO0/2 :

50s- S0 50 - - § OSXM QI 5@
©W idep&rim @@W fl'dep_vap_ice ©W irim_cloud_ice; © E ;-'t ©W idep&rim
(93)
C’est un terme source pour le rapport de mélamgeeige et un terme puits pour celui de la
glace nuageuse.

La perte en nombre des crisxade glace par dépét de vapetigivrage est 'opposé du gain
en nombre des flocons de neige :
M ' % ' ( Y1 XMS0) §\M;S '
©W idep&rim ©W idep&rim ©W idep&rim
Il existe un autre mécanisme de formation dedige depuis la glace nuageuse : I'agrégation
des cristaux de glace qui aboutit a former destatrx plus gros pouvant dépasser la masse critique
XMSO, et ainsi former de la neige, c’esaudtoconversion de la glace primaire. En résumé,
'agrégation des cristaux de glace entre eux donitales cristaux de glace de plus grande taille
(cf. 1.4.5.3), soit des flocons deige. Murakami et al. (199@nt développé la paramétrisation
suivante pour la partie aboutigsa la formation de neige :

(94)

§\Qs - QWi (95)
© W iagregation I W © W iagregation
Ou:
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2 ‘i{e §Dmi '3
2 IoglO
S6V, D XE, @S0 1

'
Avec
DSO0 = 1,5 1d m, diamétre du plus petit flocon deige d’aprés Reigr et al. (1998).

X = 0,25 est la dispersion de ldasse de chute des cristaux de glace
Ei = 0,1 est le coefficient d’efficacité dellsxtion des cristaux de glace sur eux-mémes
Enfin, la perte en nombre de cristaux de glpae autoconversion donmade la neige est

paramétrée de telle sorte que les cristaux peothida masse moyenne des cristaux de glace
(Reisner et al., 1998) :

i
©W iagregation © W iagregation ©W iagregation
Finalement, le terme source pour la neigguets pour la glace nuageuse en rapport de
mélange par ces processus est :

Ls - 8\es - 8\Qs - S\t - FORMQS (97)
©W iagregation @W fl'dep&rim ©W iform_snow ©W iform_snow

Et pour la concentration en nombleferme source pour la neige donne :
SMs - SMs - Sls - Sl FORMNS (98)
©W iagregation ©W idep&rim ©W iform_s.now ©W iform_snow

Tandis que pour la concenti@tien nombre de la glace neage, le terme puits est :

(96)

S - Wi - FORMNICE (99)
©W iform_snow ©W iautoagregaion
(Voir équation (75) pour le term(%‘ﬂ 1 )

autoagreaion

1.4.6.2. Mécanismes de production de la neige roulée

x Production de neige roulée par collection de lpluie par la neige roulée et par la neige

La perte en gouttes de pluie en nombre et ppar de mélange par ltision/coalescence sur
la neige et la neige roulée a déja détaille précédemment (cf. 5.4). Lors de la collision avec la
neige roulée, Reisner et al. (1998)nsideérent que la pluie samsforme intégralement en neige
roulée, c’est un terme puits pour la pluie en rapgennélange et en nombre, et une source pour la
neige roulée en rapport de mélange.

Lors de la collision avec la neige, cette plsielpn le niveau de givrage, est amenée a former
de la neige et de llaeige roulée. Ikawa et Ba (1991) proposent une naanétrisation en fonction
d’un facteur deépartition ..squi est donné par :

f

3n{G(D,)dD,
D, o f (100)
m’G(D,)dD, 3nYG(D,)d(D,) 3
0 0
On integre en utilisant le théoréme des moments, d’ou :
a,M(2b;)

(2 (101)

a,M (2b;) aM, (20)

D’un point de vue physique cette paramétrisatmrnent a dire que si la masse du flocon de
neige entrant en collision avec la goutte de pluie est trés supérieure a la masse de la goutte,
givrage est faible, la neige conseruee densité relativement faiblereste en plus grande partie de
la neige (s proche de 1). Dans le casnt@ire le givrage edort, et la densé de I'hydrométéore
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obtenu devient plus grande, ce d@avorise I'apparition d’hydrométées denses : la neige roulée
(.rs proche de 0). Suivant ce raisonnement, larpénasation présentée par Ikawa et Saito (1991)
utilise les équations suivantes :

La partie de la neige collectée par la pluie {c4.5.4) donnant de la neige roulée, puits pour
la neige, source pour la neige roulée :

§WQg - §Qs -
—= Q@ n)=—— (@ L0)COLLQSR
© W icoII_snow_rain ©W icoll_snow_rain_total
COLLQSRG Vs - (102)

ow 1

coll _snow_rain

La partie de la neige collectée paplaie restant de la neige est al¢is,)COLLQSR
La partie de la pluie collectée pamlaige donnant de la neige roulée :

f@‘% 1 (1 D)COLLQRS COLLQRSG (103)
coll _rain _snow

La partie de la pluie collectéerda neige donnant de la neige :

f@i@s; (. )COLLQRS COLLQRSS (104)
coll _rain _snow

Notons que COLLQRS=COLLQRSG+COLLQRS$% conservation de la matiére est
respectée.

La collection de la pluie par la neige (et inem&nt) modifie aussi lg@partition en nombre
entre les différentes catégories d’hydrométéores.

L’équation de collection en nombre de la neigelawpluie, et de la pluie sur la neige étant
identique, selon la paramétrisation présemigr Ikawa et Saito (1991), nous avons :
COLLNRS COLLNSR (105)

Ikawa et Saito (1991) présentent une paranaditnis du gain en nombre de flocons de neige
roulé utilisant aussi le facteur de répartitigatelle que :

f@‘m—wg; (1 £0,)COLLNRS COLLNRSG (106)
coll _snow_rain
Ce gain en nombre de flocons de neigeé&eworrespond a une perte en nombre de flocons
de neige :
SWis -
©W f"coll_snow_rain
Attention, il ne faut ajoutegu’une fois le terme COLLNRS@ans les sources de neige
roulée, car en nombre, la pediine goutte de pluie et d’'unofton de neige (chacun de méme
grandeur que COLLNRSG, en négatif) ne donnissaace qu’'a un seuloiton de neige roulée.
Enfin, en toute logique, la produati@e neige par collision entreraige et la pluie n’aboutit pas a
la formation de nouveaux flocons de neige.

COLLNSRG (107)

x Production de neige roulée depuis la glacdémentaire et les gouttelettes nuageuses

Quand le givrage de I'eau nuageuse suglé&ce nuageuse se prdgicela aboutit a des
cristaux de glace de forte dens{té givrage donnant un hydrordétre glacé plus dense que le
dépodt de vapeur), a tel point quen doit considérer qu’une partie ces cristaux se transforment
en neige roulée. Lparamétrisation choisiest celle présentée daReisner et al. (1998), qui
produit de la neige roulée depuis I'eau nuagesisie givrage de I'ea nuageuse sur la glace
nuageuse (équation (76)) est supérieur au dép®apeur sur la méme glace nuageuse (équation
(52)) telle que :
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8WQg - max | SHec - S - 0. RIMQG (108)
© W irim_cloud_ice W irim_(:loud_ice ©W idep_vap_ice 1

On déduit de ce terme a partir de I'équation (T&perte en rapport de mélange de la glace
nuageuse RIMQI.

De plus, une partie de la glace nuageusdasjuelle givre 'eau nuageuse donne de la neige
roulée, selon une paramétrisation préseatélkawa et Sait¢1991) telle que :

{Qimax. Swee - Swer - 0.
§\@g . W fl'rim_cloud_ice ©W fl'dep_vap_ice 1
©W 1rim_ice_cloud (XMGO H)Nl
Sy RIMQIG (109)
©W irim_ice_cloud
Avec :

XMGO0=1,6 10'° kg, représente la masse minimale deschs de neige roulé&elon Ikawa et Saito
(1991).

Pour la production en nombre de flocons dga&eoulée par givrage deau nuageuse sur la
glace nuageuse, Reisner et al. (1998) considgrent'on forme des flocons de neige roulée dont
la masse est XMGO, la masse minimale seuil de la neige roulée tel que :

g$§v@g - §WQg - )
§W\|g . @ W irim_cloud_ice ow irim_ice_cloud 1
© W irim_ice_cloud XMGO
z%; RIMNIG (110)

im_ice_cloud

X Production de neige roulée par givrage de I'eau nuageuse sur la neige

Murakami et al. (1990) ont présenté une patisation selon laquelle si le givrage des
gouttelettes nuageuses sur la phlépasse le dépot de vapeur,tBgralité du givrag ainsi qu’une
partie de la neige sert a produire de la neigéém Cependant, les flocons de neige roulée ainsi
produit sont de masse XMGO (Reisme¢ral., 1998), masse tres faible, alors méme que le processus
de givrage sur la neige est favorisé par des vitekselutes importantee celle-ci, donc favorisé
sur les plus gros flocons de neige. La production de neige roulée de grande ou petite masse a L
impact sur la microphysique et¢himie. Dans le modéle RAM$®eyers et al. 1997) donnent un
point de vue différent et considérent que I'on ferdes flocons de neige roulée massifs par givrage
de I'eau nuageuse sur la neige. C'egtdnt de vue qui a étadopté dans M2C2.

La transformation de la neige en neige roulée est difficile a définir tant la frontiére entre ces
deux types d’hydrométéores est floua. paramétrisation de Meyees al. (1997) considéere que le
givrage de I'eau nuageuse sunkige commence a produire denkdge roulée sie givrage excede
le dépbt de vapeur sla neige. C’est cet exces de giveapar rapport au dép6t de vapeur qui
formera des flocons de neige roulée tel que :

: of : 8§ : 0 ¥

SRg MAX @l neC MAX “2Wes 0.50%

© W icoII_cIoud_snow 24© LY icoll_cloud_sno (C}@ W idep_vap_snow 11}’4 2
COLQCSG (111)

L’'autre partie de I'eau nuageuse perdue paproeessus alimente le rapport de mélange en
neige :
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8\@s - SWee - 8WQg - COLLQCSS (112)
©W icoll_cloud_snow © W i<:o||_<:|0ud_sno © W i<:0II_<:Ioud_snow

Ce terme est donc soit nul, soit égal amtede dépbt de vapeur sur la neige.

De plus les flocons qui givreiid plus sont ceux qui chutent fpdus vite, donc ceux de plus
grande taille, c’est la raison pour laquelle la patisation de Meyers ael. (1997) considére que
les flocons de neige roulée formgar givrage de la neige ont umasse deux fois supérieure a la
masse moyenne de la neige. Ailsinombre de flocons de neigmulée formé est calculé de telle
sorte que I'on produise des flocods neige roulée deux fois plus massifs que la neige. C’est un
terme source pour la neige réalet puits pour la neige :

§g - 8§4Qg - 4 8Ns. COLNSAMBG (113)
©W icoll_cloud_snow ©W 1coII_cIoud_snow 2m3 ©W icoll_cloud_snow

X Production de neige roulée par givrag@le la pluie sur la glace nuageuse
Le givrage de la pluie sur lglace nuageuse a déja été préespnéeédemmen(cf. 1.4.5.2).
Ce givrage aboutit a la formation de neige roulédeateige. Thompson et al. (2004) présentent un
facteur de répartition D1 permeitade distribuer les produits de givrage entre la neige et la
neige roulée.

Soit D1=sin(teta) aveteta 0.5* S (1.-10** MIN(Qr,1.10" )) (114)
La partie transférée en neige provenant de la pluie et de la glace nuageuse est telle que :
S\@s - p1 3@ - DI(COLLQRIG
©W icoII rain _ice ©W icoII rain _ice
- T (115)
8\@s - p1 3@ - D1(COLLQIRG
© W icoll_ice_rain ©W icoll_ice_rain
S - pp 3N - D1(COLLNRIG (116)
©W i(:oll_rain_ice © W icoll_rain_ice
Alors que la partie transférée en neige roulée est :
8WQg - @ b1 (1 DI)COLLQRIG
© W icoII rain _ice © W i(:oII rain _ice
- T (117)
8WQg - @ b @ (1 DI)COLLQIRG
© W icoII_ice_rain ©W icoII_ice_rain
S\Mg - (1 DI NI - (1 D1)COLLNRIG (118)
© W icoll_rain_ice © W icoll_rain_ice

X Production de neige roulée depuis laluie par congélation hétérogene
La pluie est aussi amenée amfpar de phase par congélationénégene selon le mécanisme
présenté par Bigg (1953) et détaillé par Wisneale(1972), mécanisme similaire a celui déja
présenté pour la congélation hégene des gouttelettes nuageugs. 1.3.3.2), avec les mémes
coefficients A et B. L’évaltion en nombre s’écrit :

f
W - 3§D,38 EXP AT, T) INrG,(D,)d(D,) g - @ (119
©W ifreez_rain 0 6 © W ifreez_rain
Donnant aprés intégration :
SWr - 5 NrBEXP AT, T) M (3 SWg - FREZNR @ (120)
© W ifreez_rain 6 © W ifreez_relin
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L’évolution en rapport de mélange s’écrit :

f
sr - 3§DfB EXP AT, T) 1>Maer’fGr(Dr)d(Dr) 8\Qg - @ (121)
©W ifreez_rain 0 6 g © W f"freez_rain
8\vQr - SNr 8\Qr -
— ——a, BEXPA T) PM, (3 b — FREZ 122
©W ifreez_rain 6 g f (TO ) r( r) ©W fl'freez_rain @ ( )

1.4.6.3. Processus de multiplication de la glace nuageuse par éclatement

Hallet et Mossop (1974) ont présentée paramétrisation de larfeation de cristaux de glace
par un mécanisme dont la source est la collectiayodéelettes nuageuses qui éclatent lors de leur
collision/congélation sur des flocods neige et de neige rouléee€f un processus fonction de la
température et qui n'est actiirentre des températures de 26%®t 270 K, avec un maximum a
268 K et dont I'efficacité suit lfonction f(T) donnée figure (18).

ST - (35.10° £ (T) i;zﬂ" J e
©W ilce_multt w icoll_cloud_sno

©W icoll_cloud_l‘;]raup
(/35.1¢° f (T) COLLQCS COLLQCG XICEMN (123)

Ce terme et une source pour le nombre de cristaux de glace.
1 A

5

1

f(T)

265 268 270

Figure 18: Efficacité du mécanisme de prduction de glace nuageuse par givrage des
gouttelettes sur la neige et la neige roulée éonction de la température selon Hallet et
Mossop (1974).

Les cristaux de glace produits a I'aide de ce ménansont considérés comme les plus petits
possibles et donc ayant une masse de XMIO (Reishal., 1998). La pamgtrisation du gain en
rapport de mélange en glace primaire par ce mécanisme est donc donnée par I'équation suivante :

s - Sl AMIO XICEMQ (124)
©W jice_mult ©W jice_mult

Ce terme est une source pour le rapport demgé en glace nuageuse, et un puits pour la
neige ainsi que la neige roulée, au prorata aegerage respectif pdieau nuageuse, tel que :

8Ws - CLUN COLLQCS " XICEMQS
OW 1 e  OW Iy @COLLQCS COLLQCG 2
(125)
8g - 8Qi- 3 COLLQCG . XICEMQG (126)

©W jTce_mult ©W jice_mult @OLLQCS COLLQCG ;-

66



Chapitre 2

1.4.6.4. Fonte des hydrométéores

x Fonte des hydrométéores dans un air a température positive

Dés que la température devient positive,Hgdrométéores glacés commencent a fondre.

- Pour la glace nuageuse, nous considérons ajue/u de la tailledes cristaux de glace
élémentaire, des que la températdevient positive, tous lesistaux de glacéondent et se
transforment en autant de gouttesthuageuses (Reisner et al., 1998).

- Pour la neige et la neige roulée, leutldaest suffisamment importante pour que nous
prenions en compte leur fonte progressive.

Les hydrométéores glacés soumis a des teahpés positives commencent a fondre. La
fonte de la neige et de la neigoulée est traitée a l'aide de paramétrisation présentée par
Rutledge et Hobbs (1983) telle giaevariation de la masse par fonte par unité de temps (Mason et
al, 1971) est donnée par :

3, 25 DT T)f, (127)

©W 1meIt_j f

Avec L; = (79,9+0,485(T-3) — 2,5.10°(T-To)?)1000*4,18684 ol Lreprésente la chaleur latente de
fusion (J/kg), K la conductivité thermique de I'air, ‘|’ re@sente soit la neigegit la neige roulée.

On multiplie par le nombre de flocons de neigeaatla distribution, puis on integre sur tout
le domaine des tailles de I'hnydrométéore j :

. f
SWj - £ NG, (D)dD (128)
©W imelt_j 0 ©W imen

Or le facteur de ventilation est fonction devitesse, donc du diametre des flocons de neige.
Nous utilisons donc le théoreme des moments pdégrer I'équation grcédente et nous obtenons

un terme source pour la pluge puits pour la neige :
a

1 0o
2

_ _ 1 1 .
3U0s - 25 | (T TONsT M@ T2 “sevc, gy om B % >
©W imelt snow qu « ©K E © 2 1»

- 4 Y
swr - XMELTQS (129)
©W 1melt_snow
Le cas de la neige roulée est identique a celui de la neige.
8WQg - swer - XMELTQG (130)

©W imelt_graup ©W imeIt_graup
L’évolution du nombre de floconde neige et de neige roulée par fonte est paramétrée en
considérant que le nombre de fims perdu est proportionnel adaantité de neig et de neige
roulée fondue (Reisner et al., 1998ilbrandt et Yau, 2005) tel que :

s - (Ns/Qs) 8\Qs - S XMELTNS (131)
©W j'melt_snow ©W imelt_snow ©W j'melt_s.now

SN - (Ng/Qg) 349 S XMELTNG (132)
©W 1melt_graup ©W 1melt_graup ©W j'melt_graup

ou chaque flocon fondu donne naissance a une goutte de pluie.

x Fonte des hydrométéores par collision/coascence avec des hydrométéores liquides
La fonte des hydrométéores glaceés précipitaatgroduit également lors des phénomenes de
collision/coalescence entre des hydrométéoresdiéguet des hydrométéores glacés a température
positive. La capacité calorifique deau liquide au dessus de 0%grt a faire fondre la glace en
présence. Lin et al. (1983) considerent quedhlection de I'eau nuageuse et de la pluie par
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I’hydrométéore glacé précipitantrseé fabriquer de la pluie. C’est donc un terme source pour la
pluie et puits pour 'hydrométéore glac&egipitant, ici la neige roulée :

S\er - cpwT T,) 349 - /L,

© W imelt_rain_graup © W icoll_rain_graup
8\Qg - XMELTRG (133)
© W imelt_rain_graup

S\er - cow T,) 349 - /L,

© W imelt_cloud_graup © W coll _cloud_ graup
8\WQg - XMELTCG (134)

© W imelt_cloud_graup
ou Cpw est la capacité calorifique de I'eau liquide.
L’évolution du nombre de flocons de neige emilest telle que la perte en nombre soit

proportionnelle a la perte en rapport de mélaihdiébrandt et Yau, 2005), c’est un terme source
pour le nombre de gouttes de pluie :

SWIr . 8g . 8§ .
= (Ng/Qg) 223 1 Q9 ,
©W melt_ graup @W melt_rain _ graup ©W melt_cloud_ graup 1
SMg - XMELTNCRG
©W imelt_graup
(135)

La neige est moins dense que la neige roulée et tend a fondre plus vite que cette derniére p:
conductivité thermique de l'air, le terme dente par collision/coalescence d’hydrométéores
liquide sur la neige est donowsrent négligé dans les parans&tions microphysiques (Thompson
et al., 2004). Il n’a pas éf#is en compte dans la version actuelle de M2C2.

1.4.6.5. Perte par sédimentation

La sédimentation des hydrométés précipitants (neige, neigeutée, pluie) représente un
puits net pour ces hydrométéorese @st paramétrée de la méfagon que pour la pluie dans la
version précédente pour les nuages chauds dé2M2 e taux de sédimentation en rapport de
mélange s’écrit, pour un hydrométéore I

i - By - :
§Q 8% -1 avec 5% , 3\le (D)V, (D)LdD (136)
©W isedij © W 1W © L [z{

Apres intégration nous obtenons :
Swer - Nrac sy - M (b d)X SEDQR (137)
©W ised_rain g ©lf.( 1 w
Qs - NS e, 5U - Ms(bs d)Y sebgs (138)
©W ised_snow g ©q w

04

§WQg - Ng 8¢ - 1
=<2 —= =, M,(b, d )= SEDQG 139
© w ised_graup q ag Cg ©lf( ; 9( ’ 9) w Q ( )

De méme les termes représentant les fluxptiee, neige et neige roulée en nombre
s’écrivent:
SWj - 88y 1 88,
OW Ly ; oW W I
Et donnent apres intégration :

fCNjG ;(D)V, (D)dD (140)
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04

SIMr - Nr*c, 34 M (d)L SEDNR (141)
©W ised_rain ©g 3 w

0.4
SIS - Ns* csé—q; M.(d)Y SEDNS (142)
©W isedisnow ©lﬁ/ 1 w

04
SWg - Ng*cgg—q; M,(d)~ SEDNG (143)
©W ised_graup ©(-! 1 w

1.4.7. Equations prédictives du rapport de mélang et de la concentration en nombre

Les figures (19) et (20) psentent les schémas des mécanismes microphysiques pour les
rapports de mélange esleontenus en nombre.

Figure 19 : Mécanismes microphysiques d'éclmges pour les rapports de mélange
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Figure 20 : Mécanismes microphysiques d'éclmges pour les contenus en nombre

¥ Equations prédictives des rapports de mélange
dQv  §WQv - SWQV - §WQV - gWQV - §WQV -
dt © L inuc_cloud © W idep_vap_cloud © W idep_vap_rain © LY inuc_ice © W idep_vap_ice
§WQV - WV - §WQv - §WQvV -

© W ievap_melt_ graup

© LY idep_vap_snow © W ic:jep_vap_graup © LY 1evap_melt_snow

%’ — QCWNUC — CONDQCW — CONDRW — XNUCQI — DEPVQI
— DEPQSNOW — DEPQGRAUP AMAPMQS + EVAPMQG (144)

dQc  swc - §uQe - §vQe - §vQe - §uQe -
dt © LY inuc_cloud © W 1dep_vap_cloud © LY iautoconv © LY iaccretion © W 1freez_cloud
§wQC - §vQcC - §vQc -

© w irimfcloudfice © W icoII _cloud _snow © LY icoII _cloud_ graup

% QCWNUC + CONDQCW - AUT@QRW — ACCREQRW - FREZQI
— (RIMQI + RIMQG) — COLLQG — COLLQCG (145)
dt ©W inuc_ice ©W 1dep_vap_ice ©W 1freez_cloud ©W irim_cloud_ice ©W irim_ice_cloud

§WQI - §WQI - §WQi - §WQI -
©W iform_snow ©W icoII_ice_snow ©W icoll_ice_rain ©W jice_mult

dqi XNUCQI + DEPVQI + FREZQI + RIMQI — RIMQIG

dt
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— FORMQS — COLLQIS — COLL@RG + XICEMQ (146)
dQr  sWr - 8vr - swQr - 8WQr - swer -
dt OW Ty vap_rain OW Lyocony OW Liceion OW Lo, in OW Ty in ice
OW Lo ain snow OW Lo ain gy OW Lt snow OW Lo gap ©OW gy goud_graup

© LY imelt_r.alin_graup © LY ised_rain

% CONDQRW + AUTOCQRW + £CREQRW — FREZQR — COLLQRIG
— COLLQRS — COLLQRG + XMELTQS + XMELTQG + XMELTCG

+ XMELTCR — SEDQR (147)
dQs  8Wps - 8§YQs - 8§YQs - 8§YQs - 8YQs -
dt ow idepfvapisnow OW ym show ©OW Ly coud snow  ©OW Lgi rain_snow  ©W Ly snow rain
8YQs - 8YQs - 8YQs - 8YQs - 8YQs -
ow icou_ice_snow ow 1con_rain_ice ow icoll_ice_rain ow i.ce_mult ow imelt_snow
§WQs - §\Qs -

© W ievap_ melt_ snow © LY ised_ snow

% DEPQSNOW + FORMQS + COLLGSS + COLLQRSS — COLLQSRG
+ COLLQIS + D1 (COLLQRIG) + DICOLLQIRG) — XICEMQS — XMELTQS

— EVAPMQS - SEDQS (148)
dQg  §WQg - 8%Qg - 8%Qg - 8%Qg - 8%Qg -
dt ow idep_vap_ gap OW ifreez_ an OW 1rim_c|oud_ice ©w irim_ice_cloud ow 1c0||_c|oud_sn0w
8§%Qg - §%Qg - §%Qg - 8§%Qg - 8%Qg -
ow icoll_rain_ice oW icon_ice_rain oW icoll_cloud_graup ow icoll_rain_graup ow icoll_rain_snow
8%Qg - 8%Qg - 8%Qg - 8%Qg - §%Qg -
ow icoll_snow_rain ow ime_mun ow imelt_graup ow imelt_cloud_graup ow imelt_rain_graup
8%Qg - 8%Qg -

© W 1evap_ melt_ graup © W 1sed_graup

% DEPQGRAUP + FREZQR + RIMQG + RIMQIG + COLLQCSG
+ (1 - D1) COLLQRIG + (1 — D1) COLQIRG + COLLQCG + COLLQRG + COLLQRSG

+ COLLQSRG — XICEMQG — XNELTQG — XMELTRG — XMELTCG
— EVAPMQG — SEDQG (149)
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%, Equations prédictives des concentrations en nhombre

dt © W inuc_cloud © W iautoconv © W i.':1ccretion © W ifreez_cloud © LY irim_cloud_ice
©W icoII_cIoud_graup ©W icoII_cIoud_snow ©W ievap_cloud
% XNUCNCW — AUTOCNCW — CRENCW — FREZNI — RIMNC
— COLLNCG — COLLNCS - EVANCW (150)
dt ©W 1nucfice ©W ifreezﬁcloud ©W irimficefcloud ©W fl'formfsnow ©W fl'autoagregaion
©W 1coll_ice_snow ©W 1coll_ice_rain ©W jice_mult ©W ievap_ice
% XNUCNI + FREZNI — RIMNIG — FORMNICE
— COLLNIS — COLLNIRG + XICBMN — EVANICE (151)
dt ©W iautoconv ©W iautocollec ©W 1freez_rain ©W icoll_rain_snow ©W icoll_r.a\in_graup

© W icoII _rain_ice © W imelt_ graup © W imelt_snow © W imelt_ graup © W ievap_ rain © W ised_ rain

% AUTOCNRW — AUTOLNRW — FEEZNR — COLLNRS— COLLNRG

— COLLNRIG + XMELTNG + XMELTNS + XMELTNCRG — EVANRW — SEDNR (152)

dt ©W iform_snow ©W 1coII_snow_rain ©W i.':1utoc0||_snow ©W 1coII_cIoud_snow ©W 1coII_rain_ice
© W imelt7 snow © W fl'evap7 snow © W ised7 snow
dd_l\tls FORMNS — COLLNSRG +— AUTONSNOW — COLNSAMBG — D1 (COLLNRIG)
— XMELTNS — EVANSNOW- SEDNS (153)
dNg  §Wg - §Wg - SWg - SWg - §Wg -
dt © W ifreez_rain © LY irim_ice_cloud © LY icoll_snow_rain © W icoII_rain_ice © LY icoll_cloud_snow
§Wg - §Wg - §Wg - SWg -
© W imelt_graup © W imelt_ graup © W iev.alp_graup © W ised_graup
dNg

4t FREZNR + RIMNIG + COLLNSRG + (1 — D1)COLLNRIG + COLNSAMBG
— XMELTNG — XMELTNCRG — EVANGRAUP — SEDNG (154)
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2. La chimie multiphase dans M2C2

2.1. Chimie multiphase associée a la microphysique chaude

2.1.1. Description de la version nuage chaud

Le modeéle de chimie multiphase a été digppé sur la base du modéle de chimie
atmosphérique de Madronich et Calvert (1960) inclut un mécanisme chimique en phase
gazeuse explicite adaptablendmporte quel milieu environmeental. Les échanges entre les
phases gazeuse et aqueuse sontrgrés a l'aide de la formulatiate la cinétique du transfert de
masse de Schwartz (1986) (cf. chapitre I, 2.&82)e mécanisme réactionnel explicite en phase
aqueuse comprend actuellement la chimie deg HEs NQ, du soufre, des COVs a un atome de
carbone, du chlore, de 'ammoniaque, des métautasition et de I'oxalate et est toujours en
cours de développement (Leriche et al., 2008Q7 ; Deguillaume et al., 2004). En parallele au
module de chimie multiphase, le modéle de tremshadiatif TUV4 (Madonich et Flocke, 1999)
adapté a la phase aqueuse, permet de cal@decoefficients de photolyse variable en phase
gazeuse et aqueuse

Figure 21 : Organigramme du code dehimie multiphase de M2C2.

La figure (21) ci-dessus décta structure du codede chimie multiphase dans sa version
nuage chaud qui comprend une phase pré-processeune phase résolati. Cette organisation
offre la possibilité :

- De sélectionner un mécanisme chimiqueultiphase en fonction dun milieux
environnemental choisi a partir des mécanstieimiques complets en phase gazeuse et
aqueuse.

- De modifier les mécanismes chimiques (mises a jour des constantes de réaction, de:

données thermodynamiques, etc.) et les conditions initiales (chimiques et
environnementales) indépendaminee la partie résolution

- D’effectuer des tests de senkib afin d’évaluer I'importane d’un processus. Par exemple
le code offre la possibilité daire des simulations en ciel clair ou en présence de nuages.

73



Chapitre 2

La partie résolution du modéle contient le progmee qui effectue la sinfation. Il résout le
systeme d’équations différentielles et fournit ertisd’évolution tempordé des concentrations,
des taux de réactions et des facteurs de répartiteopH est calculé par le modele a chaque pas de
temps par la résolution de I'équation d’éléctraraité si la valeurimposée dans le fichier
d’entrée est nulle, sinon il est constant et égal valeur imposée en condition initiale.

2.1.2. Validation du code de chimie multiphase dans la version nuage chaud

Afin de valider le module de chimie muydtiase de M2C2, nous avons reproduit I'exercice
d’'intercomparaison de modeéles décrit dangtiBat al. (2003). Cekxercice avait pour but
d’'intercomparer plusieurs modeles de boite de chimie atmosphérique nuageuse utilisés par [
communauté scientifique couplant chimie en plageeuse et gazeuse et incluant la photochimie.

Le protocole de simulation se focalise surclancentration de l'ozone, OH, HCOOH, KO
CH300, CHO, CHOOH, HNG;,, H,O,, NOy, N2Os, sans chimie du soufre et sans chimie des
meétaux de transition. La premiére partie dexércice d’intercomparaison consiste a simuler la
chimie en phase gazeuse uniguement, alors qeedade partie prend en compte la phase agueuse
par la simulation d’'un nuage de type stratus. Ntamail a consisté a introduire la simulation du
modeéle M2C2 dans l'intercomparaison afin d’'émalle traitement numéyue utilisé dans M2C2.

La figure 22 présente un schéma simplifié mami le fonctionnemerdu pré-processeur du
module de chimie multiphase de M2C2. La cassence des especes présentes dans la phase
gazeuse permet de sélectionner, dans le mécanisme complet en phase gazeuse, les voi
réactionnelles qui sont adaptéesx conditions que I'on impose (milieu urbain pollué, maritime ou
rural...). Celles-ci constituent imécanisme en phase gazeuse. Al€ailes conditionmitiales, le
mécanisme de transfert est élahdres conditions initiales en @wmaqueuse et le mécanisme de
transfert servent alors de données d’entré@ragramme de sélection du mécanisme en phase
agueuse. Nous avons alors les mécanismes réadti@m@hase gazeuse et aqueuse ainsi que le
mécanisme de transfert digpble a la simulation que I'on désire effectuer.

Figure 22 : Méthode d’établissementu schéma chimique de M2C2.

L’objectif était d’évaluer la validité du traitemenumérique de M2C2 en utilisant le méme
schéma chimique que dans l'intercomparaison. Belar nous avons suivi le protocole présenté par
Barth et al. (2003). Des simulationst été effectuées a l'aide duodéle M2C2 dans sa version
sans microphysique avec un flux actiniqgue camstélos résultats ont été confrontés a ceux
présentés dans Barth et al. (2003).

Les simulations utilisent donc les conditionwiemnnementales, les concentrations initiales
et les valeurs des constantesrélaction en phase gazeuse présentées dans Barth et al. (2003). La
simulation avec phase aqueuseisgilen plus les valeurs desenstantes de réaction en phase
aqueuse, les coefficients d’accommodation et testantes de Henry présentés dans Barth et al.
(2003).
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Les conditions environnemental@écrivent un cas idéaé d’un brouillardsimplifié dans un
milieu continental rural sous les moyennes Udits a 1500 m d’altitude, dans la troposphére libre
avec un rayon des gouttelettes constant.

Dans ce cadre, le protocole décrit dans Bartl.g2003), utilise deux types de simulations
d’'une durée de deux heures : la premiére sangened la deuxiéme avec nuage. Le second cas se
déroule en trois phases:

X Une premiere phase de 30 minutes deutation sans phase aqueuse ‘ciel clair’.

X Une seconde phase d’une heure avec pagseuse (gouttelettele rayon 10 um et
contenu en eau liquide de 0.3 g/m
X Une troisieme phase de 30 miesia nouveau en ‘ciel clair’.

Le flux actinique utilisé est le marum possible : il est calculé sur le"*4% paralléle, au
solstice d’été a 12h avec une température de 285K.

Nous ne présentons rapidement ici que lesutiols comparées desncentrations en ozone
et NO, bien que toutes les espéces présentéesRBiatis et al. (2003) aient été comparées aux
résultats obtenus avec M2C2.

a) Cas sans nuage

Le contenu en eau liquide est maintenu nul duras simulations, seule la réactivité en phase
gazeuse est considérée. Ces simulations permdtiratde comparer le solveur chimique en phase
gazeuse de M2C2 avec celui des difféerentdétes présentés dans Barth et al. (2003).

Figure 23 : Concentration en ozom : M2C2 et Barth et al., 2003.

Pour I'ozone (figure (23)), évolution de la concentratiimulée par M2C2 (en rouge) est
parfaitement similaire a celle simulée daBarth et al. (2003) (emoir), avec une légere
augmentation de 11h & 11h 30 (max : 8.68 frblécules/cr), suivit d’une diminution de 11h 30
a 13h (min : 8.60 10 molécules/cri). Les conditions de simulatiqgoncentrations initiales des
espéces chimiques en phase gazeuse) corresp@udsdgime 2 décrit par Buisson, (1999, figure
(24)), régime dans lequel il y a productionofgthimique d’'ozone. En effet les 30 premieres
minutes de simulation montrent une formation d’ozone.
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Figure 24: Bilan des radicaux OH et HQ en zone rurale, d’aprés Buisson (1999).

Cependant, les concentrations de ;N€& de NO (figure (25)) montrent une diminution
(M2C2 en rouge, Barth et al. (2003) en nailye a la formation d’acide nitrique HN@ partir du
radical hydroxyle OH et du dioxyde d’azote, lui-méereéquilibre avec le monoxyde d'azote. De
plus aucune émission de NO, quipettrait aux concentrations des N@e se maintenir, n'est
simulée ici. On observe une concordance parfitee les simulations de l'intercomparaison de
Barth et al. (2003), etelle de M2C2. La concentration en N@st caractéristique du régime
continental peu pollué détpar Buisson (1999) dans la figui24). Ce régime @aour particularité
de provoquer la destruction photochimique dedne troposphérique, cpie nous observons sur
la figure (23) dés 13h 45.

Figure 25 : Concentration en NQ (NO, NO,) : M2C2 et Barth et al., 2003.
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b) Cas avec nuage

Le contenu en eau liqug est porté & 0.3 gfnde 11h30 & 12h30 sous forme de gouttelettes
de 10 pum de rayon.

Les graphiques suivants présentent la conagoir totale de chaque espéece chimique, i.e la
somme des concentrations des deux phases de I'espéce chimique considérée :
C (molécules/cr) = C(phase gazeuse) + C(phase aqueuse)

Sur la figure (26) et la figure 72, on observe I'évolution de Boncentration en ozone et de
la concentration des N@vec la phase aqueuse activée.

Figure 26: Ozone total, M2C2 et Barth et al., 2003.

Figure 27: NOx (NO, NO,) total, M2C2 et Barth et al., 2003.

A nouveau les résultats obtenus avec M2GRirfees rouges) sont en bon accord avec ceux
de Barth et al. (2003tourbes noires).

Finalement, les simulations effectuées avemtéalele M2C2 en suivant le protocole décrit
dans Barth et al. (2003) semgparent favorablement pour les simulations avec et sans phase
agueuse, ce qui permet de valider le traitermeimhérique avec la méthode de Gear utilisé dans
M2C2.
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2.2. Chimie multiphase associée agsence de la phase glace

2.2.1. Coefficients de rétention dans M2C2

Comme on I'a vu au chapitre Iprsque des gouttdtes nuageuses ou des gouttes de pluie
congelent, les espéeces chimiques contenues erpellegnt soit rester dans la glace qui se forme,
soit faire I'objet d’'un dégazage et retourner dianphase gazeuse atmosphée. Un coefficient,
appelé coefficient de rétention, permet de prermair compte ce mécanisme. |l se définit comme la
fraction de gaz soluble retenue dans la glacardua congélation d’un hydrométéore liquide. Par
définition le coefficient de rétentiast toujours compris entre zéro et un.

Dans M2C2 nous avons utilisé lesefficients de rétention dispdahés dans la tiérature (cf.
chapitre 1, 2.2.1) dont certains sont fonction dietapérature alors que d’aesrsont constants. On
remarquera que les coefficients de rétention s@st variables en fonction de I'espéce chimique
considérée, allant de un pour 'acide chlorhydriqukaetde nitrique, pour lesquels l'intégralité du
gaz dissout reste dans la phatacée lors de la congélation, passant par 0,5 pour le peroxyde
d’hydrogene. Les valeurs utilisées dans M2C2 slumnées dans le table&u Pour les espéces
chimiques pour lesquelles aucune donnée expérateentexiste, nous avorkcidé d’appliquer la
relation de Lamb et Blumensteih987) qui permet de représenizrdépendance a la température
des coefficients de rétention.

Pour 'acide sulfurique, le coefficient de rétentiest pas documenté dans la littérature et le
coefficient proposé par Lamb et Blumenst€l®87) a été utilisé dans M2C2. Cependant, un
coefficient de rétention proche de 1 pour cetspece semble plugaliste, reposant sur le
raisonnement présenté par Iribagtd’yshnov (1990) développé en 2,Zhapitre | pour les acides
forts nitriques et chlorhydriques

Tableau 5 : Coefficients de retention tel que RET=a+b(@#T) avec To=273 K

Espéece chimique| Coefficientg Coefficientp Références

CH3(00) 0,012 0,0058 Lamb et Blumenstein, 1987
CH,(OH)(00) 0.012 0.0058 Lamb et Blumenstein, 1987
CH,O 0.020 0 Mari et al, 2000

CO; 0.012 0.0058 Lamb et Blumenstein, 1987
H,0, 0.5 0 Snider et al., 1992

HCI 1 0 Iribarne et Pyshnov, 1990
HNO, 0.012 0.0058 Lamb et Blumenstein, 1987
HNO3 1 0 Iribarne et Pyshnov, 1990
HNO4 0.012 0.0058 Lamb et Blumenstein, 1987
HO 0.012 0.0058 Lamb et Blumenstein, 1987
HO, 0.012 0.0058 Lamb et Blumenstein, 1987
N>Os 0.012 0.0058 Lamb et Blumenstein, 1987
NO 0.012 0.0058 Lamb et Blumenstein, 1987
NO, 0.012 0.0058 Lamb et Blumenstein, 1987
NOs 0.012 0.0058 Lamb et Blumenstein, 1987
O, 0.012 0.0058 Lamb et Blumenstein, 1987
O3 0.012 0.0058 Lamb et Blumenstein, 1987
SO, 0.02 0 Voisin et al., 2000

CHO(OH) 0.012 0.0058 Lamb et Blumenstein, 1987
CH3(OOH) 0.02 0 Mari et al, 2000
CH,(OOH)(OH) | 0.012 0.0058 Lamb et Blumenstein, 1987
CH3(ONO,) 0.012 0.0058 Lamb et Blumenstein, 1987
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CH3(O:NO,) 0.012 0.0058 Lamb et Blumenstein, 1987
CH3(OH) 0.012 0.0058 Lamb et Blumenstein, 1987
CHy(OH)(OH) 0.012 0.0058 Lamb et Blumenstein, 1987
H.SO, 0.012 0.0058 Lamb et Blumenstein, 1987

1 0 Iribarne et Pyshnov, 1990

Comme détaillé par la suite dans la préation du couplage chimie/microphysique, les
coefficients de rétention vont appétre devant chaque terme degélation et de givrage dans la
redistribution des espéces chimiques par les psasemicrophysiques. Ainsi la prise en compte de
la congélation et du givrage dans I'éwidbn des concentrations est donnée par :

§\@g ' (1 RET)Cqu _§\@qu '

— : (155)
© L 1freez_rim an © L 1freez_rim

'§\@qu , & .§\@qu 5 (156)
© w 1freez_rim Q”q © W 1freez_rim

_§\@glace_ p , (RET)Cqu 5\leace_ p ’ (157)
© W 1fre(—:‘z_ rim an © L 1freez_ rim

ou :

Cy est la concentration du gaz;q@st la concentration dans I'eau nuageuse ou la pluig.gf £
est la concentration dans la neige ou la neige roulée (mofed/aim),

RET est le coefficient de rétention,

Qiq est le rapport de mélange eau nuageuse ou en pluie g€ ple rapport de mélange de la
neige ou de la neggroulée (vol/val),

-§\@qu

Remarquons que la tendance— |, est négative (cf. équations (145) et (147)). De
© 1freez_rim
plus, comme certains processus de givrage entrdimémimation de neige et de neige roulée (par
exemple, le givrage de I'eau rgeuse sur la neige), c’est lantlance du rapport de mélange de
I’hydrométéore glacé précipitanticapparait dans I'équation (157).
Etant donné le manque de donnéeslasi valeurs des coefficient® rétention, des tests de
sensibilité seront effectuésir leurs valeurs la plupaiti temps estimées dans M2C2.

2.2.2. Prise en compte de la capture des espes chimiques durant le dépét de vapeur

Lors du dépdt de vapeur sur les hydrométeame phase glacée, un partie des gaz traces se
dépose simultanément et se retrouve piégée darsstal en train de croe. Ce mécanisme est
connu sous le nom de ‘burialgui signifie littéralement ‘enfogsement’ des gaz déeposés a la
surface de I'hnydrométéore glacé sous les couchegade se déposant par la suite (cf. chapitre I,
2.2.2). Le coefficient ‘burial’ vaut 1 si 'espégmzeuse considérée se dépose sur les cristaux de
glace et se retrouve capturé proportionnellement eosaentration dans l'air, et O si I'espece
chimique n’est pas capturée.

Dans M2C2, I'évolution de la concentrationndales hydrométéores glacés et celle de la
phase gazeuse due au dép6t de vapeur quand leddeydpeur sur la glace est positif s’écrivent :

5C, - £, 50, - 8Cy -
©W ;' Qv ©W idep_vap_glace © W ;'

dep dep
Ou:
Cgy est la concentration du gaz gji.€e est la concentration de I'espéce chimique considérée dans la
glace nuageuse, la neige ou la neige roulée,

(158)
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Eest le coefficient de burial,

Q. est le rapport de mélange vapeur d’eau en vol/vol,

l'indice ‘dep_vap_glace’ désigne tépobt de vapeur sur la glaneageuse, la neige ou la neige
roulée.

C’est un terme source pour les hydrométéores glacés, puits pour la phase gazeuse. Cet
équation est valide pour le dép6t de vapeur sglaee nuageuse, la neige et la neige roulée.

Lors des phases d’évaporation c'est-a-dire quand le dép6ét de vapeur sur la glace est négatif,
relargage des especes chimiques dans I'air pgeportionnel a leurconcentration dans
I’hydrométéore glaceé et a I'évaporation :

é\@glace 5 Cglace é\@glace 5 §\@g , (159)
© W 1vap leace © L 1dep_vap_glace © W 1vap

C’est un terme puits pour les hydrométéores gléglése nuageuse, neigeneige roulée) et
source pour la phase gazeuse.

2.2.3. Couplage chimie/microphysique dans les nuages mixtes

Le couplage entre la chimie et la microplgys implique la prise en compte des deux
catégories d’eau liquide et des trois catégories d’eau glacée dans le module de chimie. L'évolutior
de la concentration des espéces chimiques dgiske gazeuse, I'eau nuageuse, I'eau de pluie, la
glace nuageuse, la neige eh&ge roulée s’écrivent alors :

ng k1 k1 §\Eg )
P, D, Cg Q. kng <—C,. QKk, Cg L . s (160)
dt H.RT H.RT oW
S p bc Qkeo, g (161)
dt HRT ow 1.
b Qkc, e_c 2 (162)
dt HRT ow i
ﬁ % ) (163)
dt ©W imic
dc,  8&, - (164)
dt ©W imi(:
dC o
gp § gp , (165)
dt © W L
ou :

Cy Co G, G, G Cyp sont les concentrations chimiquespectivement en phase gazeuse, dans
'eau nuageuse, dans I'eau préciptey dans la glace nuageusenglda neige et dans la neige
roulée (molec ci) ;

P, P P, Dy D, D; sont respectivement les taux pieduction chimique (molec ¢is™) et de
destruction chimique (3 pour la phase gazeuse et aqueuse ;

Q. Q, Q, @, Q sont les rapports de mélange en eau nuageuse, en eau de pluie, en glace
nuageuse, en neige etmgige roulée (vol/vol) ;

ki, ky SONt les constantes de transfert de massen&@tz, 1986) pour I'eau nuageuse et I'eau de
pluie (sY) ;

Herr €St la constante de Henry effective (M dfm

T est la température (K) ;

R est la constante des gaz parfaits (=0,08206 atrkV).
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Etant donnée la connaissance lacunaire de laieldmla glace, aucune réactivité chimique
n'est associée aux hydrométéores glacés dans M2C2 actuellement, d’ou la forme simple de
équations (163), (164) et (165). Pour les raisammgj@ées au chapitre ladsorption a la surface
des hydrométéores glacés n’est paissidérée, M2C2 étant dévelopgans le but de modéliser des
nuages mixtes. Ce processus devrait étre ajdatés le cas de nuage type cirrus composé
uniqguement de cristaux de glace. Les seulsgssus pouvant modifier la concentration des
especes chimiques au sein des hydrométéglasés dans M2C2 sont donc les processus
microphysiques permettant la redistribution dgseess chimiques entre les différentes phases :
gazeuse, aqueuse et glacée. Ces termes vont mainérendétaillés poues processus liés a la
présence de glace, les termes liés a la microphysiqaede sont explicités dans Leriche et al.
(2001 ; 2007).

x Concentrations en phase gazeuse :
Pour les concentrations en phase gazeusellition due aux processus microphysiques est
donnée par :

8, - 8, - 8\, - §\C 8\, -

) 5 ) 5 5 5 ) 5

© L 3'mic © L 1dep_vap_ice © W 1dep_vap_snow © L 3'dep_vap_graup © w 1freez_cloud
S\ 8, - S S
5 ) 5 ) 5 ) 5

©W 1freez_rain ©W 1rim_cloud_ice ©W 1coll_rain_ice ©W 1coll_cloud_graup
8, - 8, - 8, - §WC

g

g ' g ' g '

(166)

g

) 5 5 5 ) 5
© W 3'coII_rain_graup © L 1coII_cIoud_snow © L 1coII_rain_snow © W 3'evap_melt_snow
_§V@g -

5

©W 3'evap_melt_graup

Les termes liés au dép6t de vapeur sont dguaitd' équation (158) quanié dépbt de vapeur
sur la glace est positif et par I'édiga (159) en phase d’évaporation.

Les deux termes de congélation (‘freez_cloud*fetez_rain’) ainsi que les 6 termes de
givrage (‘rim_cloud_ice’, ‘coll_rain_ice’,  ‘coll_cloud_graup’, ‘coll_rain_graup’,
‘coll_cloud_snow’, ‘coll_rain_snow’sont donnés par I'équation (155).

Les deux derniers termes correspondant a I'éadioor de la neige et de la neige roulée en
cours de fonte s’écrivent :

_§\@g ’ C:glace_p 5\leace_p 3 §\'@glace_p ’ (167)

© L 3'evap_melt leace_p © L 1evap_melt © L 3'evap_melt
ou Gyiace_p€St la concentration dansraige ou la neige roulée (molecrat Qjlace_pest le rapport
de mélange de la neige ou de la neige roulée (vol/vol).

Remarquons que lors de I'évaption totale de I'eau nuageuse de la pluie, les espéces
chimiques ionisées sont considérées comme conalesisala particule d’aérosol résultante tandis
gue les autres sont transférées en phase gazeuse.

x Concentrations dans I'eau nuageuse :
L’évolution des concentrations dans I'eauageuse par les processus microphysiques est
donnée par :

81



Chapitre 2

© w imic © w iI"ILIC Clou © w iau oconv © w iaccre ion © w i reez_Clou
_cloud t t f _cloud (168)
§\EC * §\Ec * §\@C )

© LY irim_cloud_ice © LY icoII_cIoud_snow © W icoII_cIoud_graup

Les termes de congélation (‘freez_cloud’) egdeage (‘rim_cloud_ice’, ‘coll_cloud_snow’,
‘coll_cloud_graup’) sont donmsépar I'équation (156).

x Concentrations dans la pluie
Pour la pluie, I'évolution desoncentrations est donnée par :

8\, - s\, - 8\, - 8\, - 8\, -

© W imic © W j'autoconv © W j'accretion © W ifreez_ rain © W icoll _rain_ice
8, - 8, - 8¢, - 8, - (169)
© W i(:oll_rain_snow © W icoII _rain _graup © W imelt_snow © W imelt_graup
§\Er ' §\Er ) §\Er )

@W imelt_cloud_graup ©W imelt_rain_graup ©W ised_rain
A nouveau, les termes de congélation (‘fream’) et de givrage (‘coll_rain_ice’,
‘coll_rain_snow’, ‘coll_rain_graup’) sont donnés par I'équation (156).
Les deux termes de fonte de la neige et deelge roulée (‘melt_snow’, ‘melt_graup’) sont
donnés par :

§\@r . Cglace_p .§\Qg|309_13 ) %; (170)

© LY imelt leace_p © W ;'melt © LY 1me|t
Les termes de fonte de la neige et de lgeeoulée entrainée par collision/coalescence avec

des gouttelettes de nuage ou des gouttes ule pl température positive (‘melt_cloud_graup’,

‘melt_rain_graup’) sont donnés par :

% . C:glace_p g\mglace_p ' _§\'@glace_p , (171)

ow imelt_liq_graup Q9|309_P © L 1melt_liq_graup © W 1melt_liq_graup

Finalement le terme de sédimentation qui est s pet pour la parcelld’air est donné par :

8¢ - C 8@ -
©W ised_rain Qr ©W ised_rain

(172)

x Concentrations dans la glace nuageuse :
L’évolution des concentratiordans la glace nuageuse peg processus microphysiques est
donnée par :

© LY imic © W idep_v.alp_ice © W ifreez_cloud © W irim _cloud_ice © W irim _ice_cloud (173)

©W iform_snow ©W icoll_ice_snow ©W icoll_ice_rain ©W i|<:e_mu|t
Le terme de dépbt de vapeur est décrit par I'équation (158) quand le dépbt de vapeur sur I
glace est positif et par I'équation (159) en phase d’évaporation.
Le terme de congélation (‘freez_cloud’) etéeme de givrage (‘rim_cloud_ice’) sont donnés
par I'équation (157).
Le terme ‘rim_ice_cloud’ qui correspond au start de glace nuageuse formé par givrage de
'eau nuageuse dans la catégaléela neige roulée est donné par :
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§C; - C & - Sy, - (174)
©W irim_ice_cloud Qi ©W irim_ice_cloud © W ;'rim_ice_cloud

De facon similaire, le terme ‘form_snow’ tespondant au transfert de la glace nuageuse
dans la catégorie de la neigpar divers processus microplyges (cf. 1.4.6.1), le terme
‘coll_ice_snow’ de collision/coalescence de dgace nuageuse avec la neige et le terme
‘coll_ice_rain’ correspondant au trsfert de la glace nuageuse dansdt&gorie de la neige et de la
neige roulée di au givrage de la pluie sur la glace nuageuse sont donnés par :

8, - G 3R - 8V, - (175)
©W iform_snow Qi ©W iform_snow ©W iform_snow
8\C - C 8 - 8\, - (176)
©W icoll_ice_snow Qi ©W icoll_ice_snow ©W ic:oll_ice_snow
% ' & % ' z§\@s ' 5‘@99 ' (:)
©W icoll_ice_rain Qi ©W icoll_ice_rain (_@W icoll_ice_s.now © W 1co||_ice_snow 274

p1 3¢ - 1 p1 3% (177)

© W icoll _ice_rain © W icoll _ice_rain

ou D1, le facteur de répartition entre la neigéaeteige roulée est donpar 'équation (114) en
1.4.6.2.
Finalement, le terme source lié a la multiplication de la glace (‘ice_mult’) s’exprime par :
a o} o
. . w, - . C :
§£ «§—W\'S § ® » a«% §—\QS 9 s—\@g s %178)
©W jice_mult S@w iice_mult © LY ;ice_mult 174 <QS ©W jice_mult Qg ©W aice_mult 174

=

x Concentrations dans la neige :
L’évolution des concentrationdans la neige par les processus microphysiques est donnée
par :

8w, - 8\, - 8\, - 8\C, -

ow i, ow idep_vap_snow ow iform_s,now ow icoll_cloud_snow
S\, - S, - S, - S, - (179)
ow icoll_rain_snow ow icoll_snow_rain ow icoll_ice_snow ow icoll_rain_ice
ow icoll_ice_rain ow i|ce_mu|t ow imen_snow ow ievap_melt_snow ow ised_snow

Le terme de dépdbt de vapeur est décrit par I'équation (158) quand le dépbt de vapeur sur |
neige est positif et par I'équation (159) en phase d’évaporation.

Les termes de givrage ‘coll aald_snow’, ‘coll_rain_snow’ et @l_rain_ice’ ©nt donnés par
I'équation (157).

Les termes ‘form_snow’, ‘colice_snow’, ‘coll_ice_rain’ et ‘ice_mult’ déja décrits pour la
glace nuageuse sont donnés respectivement paydasan (175), (176), (177) et (178) ci-dessus.

Les termes liés a la fonte de la neige ‘n&iow’ et ‘evap_melt_snow’ sont décrits par les
équations (170) et (167).

Le terme ‘coll_snow_rain’ correspond au transfds la neige dans la catégorie de la neige
roulée di au givrage de fduie sur la neige :
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., - C . ¢ o -
8¢, C, 8, SWyp - (180)
© W icoII_snow_rain Qs © W icoll_snow_rain © W 1co||_snow_rain
Finalement le terme de sédimentation est donné par :
Y C .
© W ised_snow Qs © W ised_snow

x Concentrations dans la neige roulée :

L’évolution des concentrations dans laigeeroulée par les peessus microphysiques est
donnée par :

§w:gp ) lgwjgp ) lgw\’gp ) .§\Egp ) S0

gp

© W ;mic © W ;depfvapfgraup © W ;freezfrain © w ;rimfcloudfice © W ;rimficefcloud
s s s s
© W 1coll_cloud_snow © L 1coll_cloud_graup © W 1coll_rain_graup © w 1coll_rain_ice
_-§\£gp : _§\Egp : _-§W:gp ' _§\Egp . (182)
B B s B
© W 1(:oll_i(:e_rain © w 1co||_rain_snow © L 3'coll_snow_rain © ;ice_mult
.§\Egp ) .§\Egp ) s\@gp ) _§\Egp '
© W ;meltfgraup © W ;meltfcloudfgraup © W ;meltfrainfgraup © W ;evapfmeltfgraup
_§\Egp '
B
© w 1sed_graup

Le terme de dépdt de vapeur est décrit par I'équation (158) quand le dépbt de vapeur sur I
neige roulée est positif et par I'édioam (159) en phase d’évaporation.

Les termes de congélation ‘freez_rain’ et glerage ‘rim_cloud_ice’, ‘coll_cloud_snow’,
‘coll_cloud_graup’, ‘coll_rain_gaup’, ‘coll_rain_snow’ et ‘oll_rain_ice’ sont donnés par
I'équation (157).

Le terme ‘rim_ice_cloud’ correspondant au sfemt de la glace nuagse dans la catégorie
neige roulée da au givrage de I'eau nuageuskagylace nuageuse est donné par I'équation (174).

Les termes ‘coll_ice_rain’, @l_snow_rain’ ‘ice_mult’ snt donnés respectivement par les
équations (177), (180) et (178).

Les termes lies a la fonte de la neigeulée ‘melt _graup’ ‘evap_melt_graup’,
‘melt_cloud_graup’ et ‘melt_rain_graup’ soréatits par les équatiori$70), (167) et (171).

Finalement le terme de sédimentation est donné par :
§\@gp ' Cgp §\@9 )

. (183)
©W 1 Qg ©W 1sed_graup

sed_ graup
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Chapitre 3 : Résultats des simulations en nuages
mixtes

Une fois le modele décrit, nous présentonimteaant dans ce chapmttes résultats obtenus.
Le but de ces simulations est de chercher a cordped’impact de la prise en compte de la phase
glace sur la chimie multiphase. Il a donc d'aba@té nécessaire de faire des tests sur la
microphysique, afin de comparer nos résultateax de la littérature, pour plusieurs types de
masses d’air et de paramétrisations microphysiqués.suite de cela, I'ggect chimie est abordé
par des tests de sensibilité aux parameétiefs de la chimie des nuages mixtes.

La premiere partie de ce apitre présente le cadre météorologique des simulations, les
caractéristiques initiales des masses d’air télesconcentrations des especes chimiques et les
propriétés physico-chimiques desr@s®ls en fonction de leur igme, et les différents choix
possibles dans les paramétrisati microphysiques de M2C2. Urbkeau récapitulatif de ces choix
possibles vient clore cette premiere patrtie.

La seconde partie porte sur les résultatsrophysiques et permet de comparer dans un
premier temps les schémas a un et deux monpns le neige et le mge roulée, dans un
deuxiéme temps les résultats des simulations d’air maritime et continental pour le schéma a deu
moments, et enfin, I'impact de la forme deglrométéores est abordér pa simulation d’'un cas
maritime avec cristaux complexes.

La troisieme et derniére partie ce chapitre porte sles résultats du point de vue chimie. Le
pH des gouttelettes est observe@nparé entre une simulation ou @bé artificiellement inhibés
tous les mécanismes associés @risence de la glace, dite ‘saglace’, et des simulations de
nuage mixtes maritimes et continentaux, a arstphériques ou complexes. Ensuite on s'intéresse
a I'évolution comparée de quelques especespimance troposphérique dans le nuage maritime
mixte et celui ou la glace est inhibée. Enfin, I'effie I'origine de la masse d’air est abordé ainsi
gue des tests de sensibilité surdéention et la constante denig effective, ce qui permet de
comparer I'aspect chimie du nuagéxte de M2C2 a la littérature.

3. Description des simulations

3.1. Cadre dynamique

Les simulations de nuages mixtes avec M2@# nécessité I'élaboration d'un cadre
dynamique favorable a la formation de la glace. Le but étant d'observer l'impact de la
microphysique des nuages mixtes sur la chimidtiphase, un scénario dynamique simplifié a été
établi permettant d’obtenir des contenus en hyetéores glacés non néglibéss et de mettre en
valeur les processus microphysiques spécifiqies nuages mixtes. De plus, nos simulations
s’inspirent de celles de Thongs et al. (2004) qui utilisent uschéma microphysique similaire
avec des températures de somdeehuage de -13°C et -25°C.

Notre premiere simulation lise un cadre dynamique qui régente un nuage orographique
formé a partir d'une parcelle d’air d’origine rnitame dont la température initiale est de -1°C, la
pression de 1000 hPa, et I'humidité relative9®86. A partir de 12h, cet masse d’air s’éleve
durant 1h10 a la vitesse de 0,4mpfsur atteindre une température-d8°C en fin de simulation.

La seconde simulation utilise le méme cadre dyigae, mais la température initiale de la
masse d’air est de -12°C, ce qui aboutit & une temtyoérfinale de -25°C. Ce second cadre permet
d’obtenir des rapports de mélange élevéshgdrométéores glacés et sera utilisé pour la
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simulation de référence. La figure (28) présdéeolution des humiditéselatives au dessus de
I'eau liquide et de la glace poles deux types de simulations.
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Figure 28 : Evolution des humidités relatives parapport & I'eau (bleu ciel) et par rapport a
la glace (bleu foncé) pour des simulations aveme température finale de-25°C (trait plein)
et de -13°C (trait pointillé).

3.2. Types d’aérosols et de masse d’air

La nature des aérosols variefenction de leur origine. Nousvons simulé ici deux types de
masses d’air : I'une d’origine maritime et I'agitd’origine continentaleOn utilise pour cela des
représentations tri-modales des spectres d’aérosols existants dans la littérature. Dans M2C2, il e
possible de prendre en compte des natw@isniques différentes pour chacun des modes
d’aérosols. De plus, le nombre ohdes n’est pas limité, ce qui p&tnune grande variabilité dans

le choix des caractéristiques taysiques que chimiques de eg€sosols (Leriche et al., 2007).

Tableau 6 : Caractéristiqgues physico-chimiques despectres d’aérosols pour le cas maritime,

d'aprés Jaenicke. (1988).

Mode 1 2 3
Especes chimiques Na, Cl Na, CI Na, Cl
Masse volumique (g/cm3) 2,165 2,165 2,165
Nombre d’ions dissocies 2 2 2
Fraction massique soluble 1 1 1
Masse molaire (g/mol) 58,5 58,5 58,5
Amplitude des spectres | 133 66,6 3,06
(nb/cnt)

Rayon géométrique 0,0039 0,133 0,29
moyen (um)

Ecart type 0,657 0,21 0,396
Diamétre de coupure 16,5 0,7 11,3
(70%en masse) (um)
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Le tableau (6) présente les caractéristiquesiptnahimiques des aérdsoutilisés dans la
simulation d’'une masse d’air maritime par M2@C2s aérosols étant composés uniquement de
cristaux de sel marin. Lebstributions sont celles de Jaeniakeal. (1988) tymjues d’'un air marin
avec une concentration en nombre assez faibleabals. Les figures (29t (30) ci-dessous
permettent de visualiser le spectre maritimeembre et en volume, ainsi que la somme des trois
spectres. On remarquera que si pour laridigion en nombre, lanode d’accumulation est
prépondérant, il ne I'est pas en volume, ou lesggs particules deviennent prépondérantes.
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Figure 29 : Distributions en nombre des aérosolsaritimes, selon Jaenicke et al. (1988).
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Figure 30 : Distributions volumique des aéross maritimes selon Jaenicke et al. (1988).
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Le tableau (7) présente les caractéristiquehysico-chimiques des aérosols de type
continental, composés de suifat'ammonium qui proviennent daenicke (1993). On remarquera
gue les aérosols continentaux sont d’une tailleriediée a celle des aérosols maritimes, mais que
leur nombre est supérieur de plus d'un ordre @dadgur. Les figures (3Bt (32) présentent les
distributions en nombre et en volume de e€sosols continentaux. Mms que le mode des
grosses particules, totalement négligeablenembre, est prépondéraah volume, et donc en
masse.

Tableau 7 : idem tableau 6, cas cuinental d’aprés Jaenicke (1993).

Mode 1 2 3
Espéces chimiques NHH,SO, NH3, H,SO, NH3, H,SO,
Masse volumique 1,77 1,77 1,77
(g/cm3)
Nombre d’ions dissocies 3 3 3
Fraction massique 0,5 0,5 0,5
soluble
Masse molaire (g/mol) 132 132 132
Amplitude des spectres| 3200 2900 0,3
(nb/cn?)
Rayon géométrique 0,01 0,058 0,9
moyen (um)
Ecart type 0,161 0,217 0,380
Diametre de coupure | 0,037 0,32 28,3
(70%en masse) (um)
9,E+03 3,5E-01
Mode 1
N 8,E+03 1 30801
< 7,E+03 - =
z - 25E-01 2
iEi 6,E+03 - %
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Figure 31 : Distributions en nombre des aérods continentaux selon Jaenicke (1993).
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Figure 32 : Distributions volumiques des aérsols continentaux selon Jaenicke (1993).

Aprés avoir initialisé les caractéristiqgues physs et chimiques des aérosols, il faut aussi
prendre en compte les caractéques des gaz atmosphériques spmt également fonction de
I'origine de la masse d’air.d@r prendre en compte ces pliépks nous pouvons initialiser dans
M2C2 les concentrations typiques en gaz de mabagsmaritimes et continentales fournies par la
littérature et indiqguées dans le tableau @lon Williams et al. (2002) pour la masse d'air
maritime, et Leriche et al. (2000) pour la masse d’air continentale.

Tableau 8 : Concentrations initiales des especekimiques dans la phase gazeuse en fonction
de la nature de la masse d’air.
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Espéces chimiques Concentrations  maritimésncentrations continentals
d’apres Williams et al d'aprés Leriche et al. (200(
(2002) (ppbv) (ppbv)
H.O 100% Humidité Relative 100% Humidité Relative
O3 30 37
NO 0 0,9
NO, 0,1 6,2
CH, 1700 1600
CO; 3,310 3,310
CO 140 100
HNOs 0,15 0,15
HNO; 0 0,054
H.O; 1 0,07
CH,O 0,5 6
SO 0,1 0,45
HCOOH 0,25 0,28
CH;OOH 1 0
CH;OH 0,5 2,25
NH3 0,5 0,13
HCI 0,5 0,07
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Selon la paramétrisation de la nucléation utilisée, les espéces chimiques solubles présente
dans les aérosols sont prises en compte oudaos M2C2. La paramétrisation de la nucléation
présentée par Chaumerliac et al. (1987) ne pgrasetle prendre en compte la nature chimique des
aérosols pour la chimie multiphase, et néceskitec de définir la coposition chimique initiale
des gouttelettes nuageuses en fonction du typeakse d’air. Par contre, La paramétrisation
présentée par Abdul-Razzak et @998, 2000) permet d’initialiséa composition chimique des
gouttelettes nuageuses a partir des especesqtlamsolubles provenant des aérosols actives. Le
tableau (9) présente les fractions massiquebksules espéces chimap pour chacun des modes
des aérosols pour les masses dair maritime atir@ntale. Les concentrations initiales des
gouttelettes calculées a partir ces fractions solubles provenatd# I'activation des aérosols sont
présentées dans le tableau (10) posiml@sses d’air maritime et continentale.

Tableau 9 : Fractions massiques des espéces solubles pour chacun des trois modes des
aérosols maritimes et continentaux.

Type de masse d’air Modes Fraction massique soluble
des especes solubles
Maritime 1 Na: 0,6
Cl:0,4
2 Na: 0,6
Cl:0,4
3 Na: 0,6
Cl:0,4
Continentale 1 NH,: 0,27
SO, : 0,73
2 NH4: 0,27
SO, : 0,73
3 NH4: 0,27
SO, : 0,73

Tableau 10 : Concentrations initiales des gdtelettes nuageuses obtenues a partir de la
fraction massique des espéeces solubles provenaiet I'activation des aérosols pour les masses
d’air maritime et continentale.

Type de masse d’air Concentratioitiale provenant de 'activation
des aérosols.

Maritime [Na]=[CI]=1,39 10° M

Continentale [S&]=4,37 1M
[NH41=8,6510°M
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3.3. Présentation des simulations effectuées

Apres avoir fixé les particularités de la mas&gr et la dynamiquedeux types de schéma
sont disponibles pour la microphysique mixtegldM2C2. Un premier schéma est a 2 moments
pour I'eau nuageuse, la pluie, la glace primairésrhaun moment pour la neige et la neige roulée,
pronostique pour le rapport de me&@ et diagnostique pour le cent en nombre. Il utilise les
approches présentées par Thompson et al. (2804{, au choix pour la neige une détermination
diagnostique du contenu en nombre en fonctonrapport de mélange en neige ou de la
température et pour la neige roulée,fonction de son rapport de mélange.

La forme des hydrométéores glapé&sit aussi faire I'objet dehoix dans M2C2 : on peut soit
considérer des hydrométéores sphériques (Reish al., 1998 ; Thopson et al., 2004), soit
considérer des hydrométéores de formes plus lexep (Locatelli et al., 1974 ; Thompson et al.,
2006).

Tableau 11 : Résumé des parameétres servant araatériser la pluie et chaque catégorie de
glace.

Paramétres Glace| Neige Neige Neige | Neige rouée Pluie
primaire | sphériqueg  non roulée non
sphérique sphérique sphérique

1 1 1 1 1 1

2 2 2 2 2 4
a 262 52,4 0,02 209,6 19,6 524
b 3 3 1,9 3 2,8 3
c 700 11,72 51 19,3 124 842
d 1 0,41 0,27 0,37 0,66 0,8

Ou m =aD est en kg, v=cf{ ly/ 1)°*en m/s

Le tableau (11) résume lgsarametres définiset la distribution gamma pour la glace
nuageuse, la neige, la neige roulée et la pluiesi gue les parametres utilisés dans les relations
masses diametres et vitesses diametres décrivaratdse et la vitesse de chute des hydrométéores.
Toutes les valeurs de a,b, ¢ et d sont donp@ekocatelli et Hobbs (1974)pur les hydrométéores
précipitants (neige, neige roulée, pluie) et awa et Saito (1991) pour la glace primaire, avec
des hydrométéores glacés considérés comme gpbhérou non. On remarque que la valeur du
parametre ‘b’ renseigne sur la forme de I'hydrainée, la neige ayant un coefficient b de 1,9 se
présente sous la forme de plaquettes, alors queidg roulée avec b=2s@ rapproche plus d’'une
sphére.

En résumé, plusieurs options squaissibles dans M2C2 concenhda dynamique, le type de
masse d’air, la paramétrisatide la nucléation des gouttelettes forme des hydrométéores avec
les relations masses diamétres et vitesses diesn&tous pouvons aussiaisir un schéma a un ou
deux moments pour la neige et lageeroulée. Le tableau (12) petge la simulation de référence
et les simulations tests qui ofté effectuées par rapport atessimulation de référence.
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Tableau 12 : Présentation de la simulation deéférence et autres choix possibles dans M2C2

Paramétre Simulation de référence Autres simulations effectuées
Température finale au | CTT=-25°C CTT=-13°C
sommet du nuage
Nucléation Abdul-Razzak et al. (1998, Chaumerliac et al. (1987)
2000)
Forme des Sphérique Locatelli et Hobbs (1974)

hydrométéores glacés

Schéma microphysique| Deux moments pour tous less Un moment pour la neige et la neige

hydrométéores roulée, deux moments pour I'eau
nuageuse, la glace primaire, la pluje
Type de masse d’air Maritime Continentale

(phase gaz et aérosols)

Par la suite, on parlera de la simulation deregfée et pour les autres, seul un parametre sera
changé a la fois par rapport a la référence.

4. Résultats : étude de la miaophysique des nuages mixtes

4.1. Reésultats de la simulation & 1 momepbur la neige et la neige roulée

Avant de présenter la simulatigni nous servira de fé&ence pour la suitde notre étude sur
la chimie des nuages mixtes, une simulation préhimena été effectuée en utilisant le schéma a un
moment pour la neige et la ige roulée, ou seules les pimes sont pronostiquées. Cette
présentation est voulue oglie reflete la chronologidu travail réali& et permettra de justifier nos
choix pour la simulation de réfnce ou toutes les tégories de glace seront pronostiquées avec
deux moments (I'un pour le rapport de mélangautfe pour la concemttion en nombre). La
configuration de cette simulati utilise une dépendance a la température pour le nombre de
flocons de neige et une dépenda au rapport de mélange pdernombre de flocons de neige
roulée. L'effet principal de cette paramétrisat est qu'elle favorise la formation d’'un grand
nombre de cristaux de glace primaire commantentre la figure (35). En analysant les taux
microphysiques, on découvre que egitoduction importante de glapamaire est due au fait que
le nombre de flocons de neigars depuis la glace nuageusebestucoup plus faible qu'avec le
schéma tout pronostique. Il edsulte une perte de I'eau nuage par givrage sur la neige
beaucoup plus faible et par ricochet une foromtccentuée de pristingepuis les gouttelettes
nuageuses par congélation hégénee. Le deuxieme effet de sehéma microphysique a un
moment est la formation de flons de neige roulée de granddle, et donc moins nombreux,
comme on peut I'observer sur lgdire (34), sédimentant plus vijee dans le cas tout pronostique.
Le calcul du paramétre d’interception en foncttnrapport de mélange de la neige roulée est a
'origine de ce nombre réduit de flocons de eergulée. D’'un point de vue physique, il peut
sembler curieux de déterminer le nombre deoih@cde neige roulée uniguement a partir du rapport
de mélange, quels que soient ses modes deafon et de perte alors que les mécanismes
aboutissant a la formation de cet hydrométéorg nombreux et variéspmme la congélation ou
le givrage de la pluie, le givragntense de gouttelettes sur la neige ou la glace élémentaire. Ces
derniers mécanismes font entegr jeu des hydrométéores de taliiles variée, donc pour un méme
rapport de mélange, le diamétre moyen des flodEnseige roulée obtenus par le biais de ces
mécanismes dépendra grandement de leur importance relative. Cette constatation est au coeur
choix d’'un schéma microphysique, et amene a séfeter, si c’est possible, un schéma a deux
moments donnant un degré de liberté supplémentaineeptant de faire varier le nombre, donc la
taille, indépendamment du rapport de mélange. pkes la sédimentation est un meécanisme
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primordial dans I'évolution d’'un nuage mixte, ® mécanisme est tresnséle a la taille des
hydrométéores formeés, on comprend lI'importanagéiqdiere que revét donc une paramétrisation
la plus exacte possible de la concentratiomembre des hydrométéores en plus du rapport de
mélange.
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neige et la neige roulée.
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Figure 35 : Evolution du contenu en nombre, schda & un moment pour la neige et la neige
roulée.

4.2. Résultats de la simulation de référencechéma a 2 moments pour la neige et
la neige roulée

Les simulations utilisant le schéma a deuxmmats permettent de suivre avec plus de
réalisme les transferts entres Idifférents types d’hydrométéorext,de mieux prévoir I'évolution
des rapports de mélange et deaaentrations en nombre, erpreduisant mieux les observations
faites sur le terrain (Reisner &t, 1998) qu’'avec le schéma amoment diagnostiquant a chaque
pas de temps le nombre de chaque type ddmétéore a I'aide de son rapport de mélange.
Cependant, le passage a une param@tnsaa deux moments nécessite 2 variables
supplémentaires, mais aussi de complexes paraat®ns permettantle calculer les termes
sources et puits pour les contenus en nombre mieige et de la neige roulée, qui sont colteuses en
temps de calcul (Reisner et al., 1998). Le schémde a deux moments est la version la plus
aboutie de la microphysique dans M2C2, et ctedte version qui serailigée pour I'étude de
'impact des nuages mixtes sur la chimie multiphase.

La simulation dite de ‘référence’ utilise kchéma a deux moments, la nucléation des
gouttelettes nuageuse selon Abdul-Razzak e28DQ), la température de sommet du nuage a -
25°C, les paramétrisations masses/diametre etsetdiametre selon Reisnet al. (1998) et une
masse d’air maritime (tableau (12)). Les figur@8)( (37) et (38) représentent respectivement les
évolutions des rapports de mélange, des condemsacn nombre et deamétres moyens pour
cette simulation de référence.

Reisner et al. (1998) montrent que leur scaé&liagnostique pour le nombre de flocon de
neige et de neige roulée tend a favoriser la pee@udhuageuse par dépot de vapeur sur la neige et
non la perte d’eau nuageuse par @iy alors que le schéma pronastidavorise la perte d’eau par
givrage et non par dép6t de vapeur. On olessde méme mécanisme avec les simulations
diagnostiques et pronostiques de M2C2, avec @camisme de givrage prépondérant dans le cas
pronostique alors que dans le cas diagnostiigeaporation de I'eau nuageuse au profit des
hydrométéores glacés est prépondérante.
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Figure 36 : Evolution des rapports de mélage durant la simulation de référence

On peut observer sur les figu@6) et (37), que le nuage senstitue dans un premier temps
sous la forme de gouttelettes nuageuses (en bl@g), et c’est seulement au bout d’une vingtaine
de minutes que les hydrométéores glacés apggard en nombre, avec en premier la glace
nuageuse (vert), avec de nombreux cristaux tresdéqgai initient par givrag et dépot de vapeur
les flocons de neige (orange) et de neige rouléerm), en méme temps, un peu de pluie se forme
(courbe rouge). Juste avant t=4550(aprés 38 minutes de sintida), le contenu en gouttelettes
atteint son maximum, a ce moment la, les pategouttelettes dues aux mécanismes de collection
par les hydrométéores glacés sont identiques aus gamndépot de vapeur sur les gouttelettes. En
seulement quelques minutes, le nombre de cristieuglace élémentaire augmente tres vite au
détriment des gouttelettes (figure 37), et lgdrbmétéores glacés, de plus en plus nombreux,
croissent rapidement au détriment de I'hnumiditétiee, du fait d’'une pression de vapeur saturante
au dessus de la glace plus faible qu'au dessus de I'eau liquide. Trés rapidement, 'humidité relative
par rapport a I'eau liquide deviespus-saturée alors qu’elle reste atuste au dessus de la glace,
(figure (28)), et les gatelettes s’évaporent au profit ddiydrométéores glacés : c'est l'effet
Bergeron. Entre t=45500 s et t=45600 s, nossistons a la période ou le transfert des
hydrométéores liquides vers les hydrométéorexay est le plus élevé, d’'une part avec les
mécanismes de collection, et d’autre part diaftet Bergeron. Remargpns que la neige roulée
diminue dés t=46000, et ceci pour deux raisons. La premiere est le mode de fabrication de la neig
roulée depuis la neigési le givrage de la neige dépassediEpbt de vapeuralors la partie
supérieure au dépot de vapeur est transféréeige roulée) qui nécessite un givrage intense, que
la chute rapide du nombre de ¢felettes nuageuse ne permet plassé t=46200 s. La seconde est
la densité des flocons de neige roulée assocléaradiamétre moyen élevé, causant rapidement
leur élimination par sédimentation des quéeidaduction faiblit. On observe le méme phénomene
pour la neige vers t=46700 s, momarpartir duquel le dépot de vapeet le givrag ne suffit plus
pour compenser les pertes padisntation. En toute fin dsimulation, on assiste a une
dissipation du nuage par sédimentation. Siofwserve I'évolution des diametres moyens, on
constate que pendant les 15 minutes qui suivemtdpparition, les gouttelettes, les cristaux de
glace et les flocons de neige @s@nt pour atteindre la tailleoyenne qu’ils conserveront a peu
prés jusqu'a la dissipation du nuage par prétipita Pour les gouttelettes, le diameétre croit
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jusqu’en t=46000 s, et décroit lentement par ilesmoment a partir duquhumidité relative au
dessus de I'eau devient inférieurl00% par effet Bergeron (figu(@8)). La neige roulée apparait
juste apreés la pluie, par congélation hétérogene dategale pluie, et par gi&ge de la pluie sur la
neige. Quelques minutes apres, a t=43920 s,vimgg des gouttelettes sur la neige dépasse le
dépbt de vapeur sur la neige et on forme de laereiglée a partir des gros flocons de neige, d’ou
le saut du diamétre moyen de la meigulée a cet inaht (figure (38)).
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Figure 37 : Evolution du contenu emombre, simulation de référence.
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Figure 38 : Evolution des diamétresnoyens, simulation de référence.

Le tableau 13 présente les maximums de cdretéons en nombre &n rapport de mélange
obtenus par Thompson et al. (2004) avec le heoB5 pour la simulation CONTROL dont la
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température minimale est de -25°C et avec notre simulation M2C2 de référence. Par la suite, I
simulation CONTROL de Thompson et 2004 sera référencée par THP04-CTT-25.

Tableau 13 : Maxima (nombre et rapport de mé&ange) obtenus par Thompson et al. (2004)
pour la simulation CONTROL et avec M2C2 pour la simulation de référence.

Max Qc Nc Qr Nr Qi Ni Qs Ns Qg Ng

Q (g/kg)
N (nb/l)

M2C2 0,5 0,87*16 | 0,0045| 14 9*10 130 0,078 70 0,02 8
Maritime
CTT-25

Thompson | 0,24 | 1,041 |0 3,5*10° | 40 0,18 0,029
control
CTT-25

La comparaison entre les résultats de THP0Z-25 et ceux de M2C2 et pas aisée, car la
THPO04-CTT-25 utilise un cadre dgmique bidimensionnel, alors que la simulation M2C2 décrit
I'évolution temporelle d'une parcelle d'aila principale différence, d'un point de vue
microphysique, entre ces deux simulations prdvida l'influence desdifférentes couches
nuageuses les unes sur les autres #ka schéma de THP04-CTT-25, en effet, les cristaux de glace
formés a haute altitude vont gsiiset sédimenter aavers les couches inférieures, pauvres en
glace mais trés riches en eau liquide, ces cpistie glace vont donc beaucoup grossir par givrage
et dépbt de vapeur et appauveis basses couches en eau liquide. Il en résulte un maximum en eau
nuageuse plus faible quavec M2C2 et antcaire un rapport denélange maximum des
hydrométéores glacés plus élevé Igah (13)), a I'exception dgwistines dont la formation par
congélation hétérogéne est favorigize le rapport de mélange plus élevé en eau nuageuse. Le
nuage simulé par M2C2 se rappnecbeaucoup des nuages givratr&ss riches en eau surfondue,
méme a basse température, tant redoutés dessaans la nature, ces nuages sont caractérisés
par un manque d’ensemencement de cristauglaee primaire provenant des parties les plus
hautes du nuage, de par leur température densd de nuage trop faibleu par I'absence de
nuages de hautes altitudes pouvant ensemencer le nuage sous jacent en cristaux de glace.

Cependant malgré ces différences entre GHETT-25 et la simulation de référence de
M2C2, on constate que les ordmes grandeur des rapports de méla et des concentrations en
nombre sont comparables ce qui permet de eéfdi validité du schéma microphysique de M2C2.

4.3. Résultats de la simulation en masse d’air continentale

Les résultats présentés dans cette partie utilisent les caractéristiques de la masse d'a
continentale, les autres conditions de la simoagont identiques a la simulation de référence.
Ceci a permis de tester I'impact de la nateda masse d’air sur I'élution du nuage. Le propre
d’'une masse d’air continentalteabriter un nombre de noya de condensation beaucoup plus
élevé qu'un air d’origine maritime. Dans nottas, nous obtenons un nombre de gouttelettes
nuageuses initialement produit par nucléation dufastension environ 20 fois supérieur au cas
maritime, avec 2.10gouttelettes par métre cube (figure (40)) contre '9dEhs le cas maritime
(figure (37)). L'effet de ce tregrand nombre de gouttelettes esparant sur I'évolution du nuage
mixte car, en premier lieu il inhibe 'autoconvensides gouttelettes nuageuses en pluie, révélée
par I'absence de pluie danscles continental (figure (39)).
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Figure 39 : Evolution des rapports de mélang durant la simulation d'un nuage type
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Figure 40 : Evolution du contenu en nombredurant la simulation d'un nuage type
continental.

De plus, ce nombre trés élevé de gouttelatttarde I'apparition d’hydrométéores glacés par
congélation hétérogéne des gouttele nuageuses moins efficace densas continental que dans
le cas maritime. En effet, la congélation héggme des gouttelettes nuages (FREZQI, FREZNI)
est proportionnelle & &Nc (cf. chapitre Il 1.4.3.2., équations9jdet (50)). Sie contenu en eau
nuageuse du cas continental est tres proche de celui du cas maritime (figures (36) et (39)), |
nombre de gouttelettes est, lui, trés supérieur @g87) et (40)). Ainsi leapport cité ci-dessus a
une valeur bien plus faible dans le cas contalepénalisant la formation de la glace nuageuse,
sauf en toute fin de simulation, lorsque FREZQyraente avec la baisse de la température. Les
figures (41) et (42) représenteles taux microphysiques deopuction/destruction de la glace
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nuageuse pour la simulation maritime de référarida simulation continentale. Elles permettent
de visualiser le décalage temporel dans talpction de la glace nuageuse induit par la différence
d’activation des aérosols en gouttelettes.
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Figure 41 : Taux de production/destruction dda glace nuageuse en nombre, simulation de
référence.
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Figure 42 : Taux de production/destruction dda glace nuageuse en nombre, simulation
continentale.

Ce décalage s’avere d'une importance prépondérante pour le devenir du nuage, car I
formation des flocons de neigest essentiellement due a laviseance des cristaux de glace
primaire par dépbt de vapeur comme le monteefigures (43) et (44Yétaillant les taux de
production/destruction de la neigen nombre pour la simulatiade référence et la simulation
continentale (FORMNS en nongbrdirectement proportionnél la production en rapport de
mélange FORMQS, les flocons ainsi produits ayare masse seuil fixée). On note la production
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bien plus précoce de la neige ddassimulation de référence, ce qui lui permet par la suite de
croitre plus t6t et de sédimenter plus rapidememjucest visible sur les figas (36) et (37) en fin
de simulation, par rapport aux figures (39(4€}) de la simulation de type continental.
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Figure 43 : Taux de production/destruction dda neige en nombre, shulation de référence.
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Figure 44 : Taux de production/destruction dda neige en nombre, shulation continentale.

4.4. Prise en compte de la forme des hgdrétéores glacés precipitants pour la
masse et la vitesse de chute

La forme des hydrométéores a une incidesge la microphysique nuageuse, ainsi, des
paramétrisations de la vitessedatrite et de la masse des cristauxldee en fonction de leur type
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et de leur diametre ont étéabbrées par Locatelli et Hobbs (1974) afin de prendre en compte
limpact de la forme des hydrométéores sumiarophysique du nuage. Cparamétrisations ont
été utilisées dans le modéledimensionnel & méso-échelldesoNH (Lafore et al., 1998) et
représentent des agrégats densément givréeddrites ou d’assemblages de dendrites pour la
neige, et de ‘Lump graupel’, sae la neige roulée dont la forrimatiale n’est plus visible pour la
neige roulée (Locatelli et Hobbs974), les valeurs des parametres relations masse diametre et
vitesses diamétre sont données dans le tableju lous avons repris c@sramétrisations dans
M2C2 afin de faire des tests de sensibilité detiame des flocons de neige et de neige roulée sur la
microphysique et I'évolution du nuaglLa simulation utilisant cgsaramétrisations sera appelée
‘cristaux complexes’, en dehors de la forme dedaux, les conditions deette simulation sont les
mémes que pour la simulation de référence.
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Figure 45 : Evolution des rapports de mélage, simulation cristaux complexes.
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Figure 46 : Evolution des contenus en mobre, simulation cristaux complexes.
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Sur les figures (45) et (46) aybserve l'effet de la forme ddélwcons de neige et de neige
roulée avec une concentration en nombre detaaxsde glace primaire ekes flocons de neige
environ 2 fois plus élevée que dans la simulatioréfierence (figure (37)). En effet, les flocons de
neige formés avec cette paramétrisation sont pki#s et moins lourds que dans le cas de
référence comme le montre lgdre (47), ce qui défavorise le mécanisme de givrage de la neige
par 'eau nuageuse. Il en résulte une dimowfplus lente du nombre de gouttelettes nuageuses,
entrainant la formation d'un grand nombre destaux de glace pnaire par congélation
hétérogene des gouttelettes, sutkeela formation d’un nombre plusiportant de flocons de neige
a partir de cette glace primaire en exces. Lesima en nombre et en contenu en glace sont
décalés d’'une dizaine de minutes par rapporsanalation de référence (figures (36) et (37)).

4,5E-09 1,E-10

4,0E-09 + 9,E-11 masse moy R
g 3,5E-09 - 8,E-11 £ masse moy S
g S5
Rt € - % masse moy G
g 3,0E-09 - MELL g
QL o~ + 6,E-11 g R crist cpx
22 2,56-00 | 5
o 15E11 ¢ crist cpx

o ! =

o 2 2,0E-09 © G crist cpx
) T4E11 @
IS _no | 5 masse moy C
g OF09 T3E1l 5
% % masse moy |
g 1,0E-09 - + 2,E-11 ¢ )

s |= = Cecristcpx
5,0E-10 1 / %” 1E-11 = = |crist cpx
00E+00 et ‘ ‘ 0,E+00

43000 44000 45000 46000 47000

Temps (s)

Figure 47 : Evolution des masses moyennes deffélients types d’hydrométéores, en trait
plein pour la simulation de référence et etrait pointillé pour la simulation cristaux
complexes.

4.5. Conclusion

Le but de ce travail est deogéliser les processus chimiquessiées nuages en phase mixte,
afin de les inclure dans des modeéles de trahspéso-échelle voire globaux. Un tel projet de
paramétrisations dans des modéles de transportcontimint a utiliser un schéma semi spectral et
non un schéma spectral en bins, qui nécessiteemess de calcul tresupérieur par le grand
nombre de variables pronostiques dépendant du modebbins. Ce constat nous a amené a utiliser
des paramétrisations de la microphysique utildes la littérature. @endant, une modélisation
la plus convenable possible degeractions entre la chimie et les nuages mixtes nécessite non
seulement de connaitre I'évolution du rapporintdange des hydrométéores, mais aussi d’avoir
acces aux caractéristiques fines du nuage : ¢¢pmille des hydrométémevitesses de chute,
parametres de forme, nombre, ce qui impliduélisation d’'un schéma a deux moments pour
suivre avec beaucoup plus de réalisme les mesnbt les rapports de mélange de chaque type
d’hydrométéores. Conformément a la littératuéeente (Beheng et al, 2006) les hydrométéores
sont représentés par 5 types différents : les gouételettageuses, les gouttes de pluie, les cristaux
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de glace primaire, les flocons de neige et lasmeigllée. La nucléation té&ogene des gouttelettes

est paramétrée a partir de I'activation de®s@ls (Abdul-Razzak et al, 1998, 2000), ce qui permet

de faire la distinction entre des nuages formés dans des masses d’air d’origine maritime e
continentale, et de prendre en compte ledies aérosols sur la chimie des nuages mixtes.
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5. Résultats: étude de la chine multiphase associée a la
microphysique mixte
Le but de ce chapitre est deépenter I'impact de la microphgsie sur la redistribution et le
lessivage des especes chimiques par les ditergpes d’hydrométéores au sein des nuages
mixtes. On s’intéressera particulierement au miéoam de rétention lordu givrage, identifié au
chapitre précédant comme un dasteurs prépondérant sur le lessivage des especes chimiques
dans les nuages mixtes. On comparera I'effetaléessivage sur des nuages de type maritime et

continental, puis on obseera l'effet de la contante de Henry effectiveur le lessivage et la
redistribution des espéces.

5.1. Impact de la phase glace sur la chimie nuageuse

Dans cette section, les résultats de plusisimsilations sont montrés et intercomparés pour
mettre en évidence :

- Premierement, l'effet de Ifparition de la phase glace mdales processus de chimie
multiphase en comparant la simulation denetiée avec une simulation ou les processus de
microphysique froide sorrtificiellement inhibés ;

- Deuxiémement, I'effet de la taille des gouttks nuage et de pluie en comparant les cas
maritimes et continentaux ;

- Enfin, I'impact de la géométrie complexies cristaux en comparant la simulation de
référence avec celle ou I'on consid des cristaux non sphériques.

5.1.1. Impact de la phase glace sur le pH des gouttelettes

Une des propriétés chimiques les plus importantes en phase aqueuse est le pH, par son impe
sur la réactivité chimique. La concentration initiale en ions des gouttelettes, a I'activation des
I'aérosols, est trés élevée. Dans le cas d’'un aérosol acide, le pH de ces petites gouttelettes sera dc
tres acide, et ce pH se rapprode la neutralité au fur et a ;e que la vapeur d’eau en se
condensant fait croitre la gouttele¢tiedilue la solution. Il est dorintéressant de visualiser le pH
en fonction du diameétre ainsi qu’en fonction unps donc de I'évolution du nuage en phase
mixte.

Nous nous intéressons ici a I'effet de la prise@mpte de la glace sur I'évolution du pH des
gouttelettes. Pour cela nous comparons deux siiongastrictement idergues la simulation de
référence définit précédemment (nuage de typdimar température minimale de -25°C, cf. 1.3),
et la simulation sans glace polaquelle les paramétrisatiomaicrophysiques associées a la
présence de la glace sont inhibés.

On observe lors de la nucléation des gouttdetin temps de mise a I'équilibre du pH. La
diminution rapide du pH associée a la mise enliégel en début de simulation est identique pour
les deux simulations, le mécanisme microphysipiépondérant initialement étant la nucléation
des gouttelettes nuageuses, indélaat de la microphysique mixtemme on peut le constater sur
la figure (48) comparant I'évolution du pH des telettes pour la simulation de référence et la
simulation sans glace. Ensuite on assiste a une gleasroissance des gouttelettes en méme temps
gue leur pH augmente par dilution.

Pour la simulation sans glaces lgouttelettes croissent tout kg de la simulation (comme
nous le montre I'évolution du spee nuageux en nombre sur la figu#9) ainsi que le pH (figure
(48)). Les fleches représentent I'évolution tengfierchronologique depuis la formation du nuage.
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Figure 48 : Evolution du pH en fonction du diangtre des gouttelettes, pour les simulations
‘référence’ et ‘sans glace’, I'évolutiontemporelle est indiquée par les fleches.
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Figure 49 : Evolution du spectre en nombre des gttelettes nuageuses en fonction du temps,
simulation sans glace.

Pour le nuage mixte, on obserque le pH apréasvoir atteint un maximum pour un diameétre
moyen maximum, décroit en méme temps quealemier (courbe bleue, figure 44). En effet
'apparition d’hydrométéores glés de plus en plus nombse conduit & consommer l'eau
nuageuse en nombre et en rapport de mélangeqgision/coalescence sur les hydrométéores
glacés et en rapport de mélange par évaporaseanciée a I'effet Bergeron, comme nous I'avons
observé dans la précédente section sur ledtagsumicrophysiques (cf. 2.2). L’évolution des
spectres nuageux en nombre en fonction du tempsmiéessur la figure (50) montre la diminution
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du diamétre moyen des gouttelettssociée a ces effets. L'évapiion de 'eau nuageuse entraine
une nouvelle acidification par augmentation decemtration des acides associés a |'évaporation
partielle des gouttelettes.
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Figure 50 : Evolution du spectre en nombre des gtielettes nuageuses en fonction du temps,
cas mixte.

Dans la simulation sans glace, le diaméetre maye cesse de croitre lat concentration en
nombre ne diminue que trés peu, alors que pooademixte, la diminudin conjointe du diametre
et du nombre ainsi que I'évolution de I'humidité tala (cf. 2.2) montreque la diminution de la
taille des gouttelettes provient de leur évapona alors que la perte en nombre est en grande
partie due a leur givrage sur les hydrométéores glacés.

5.1.2. Impact de la taille des gouttes de nuage et de pluie sur le pH

Nous comparons maintenant I'évolution @ii des gouttelettes pour un nuage de type
continental, composé de trés nmeuses gouttelettes de petitdléa et pour un nuage de type
maritime, composé de gouttelettes moins nombreisplus grandes. Léigure (51) présente
I'évolution du pH des gouttelettes en fonctida diametre pour les simulations maritime et
continentale. On observe que le diamétre majes gouttelettes continetes ne dépasse pas 10
pum, alors que pour les gouttelettes du nuage maritime il dépasse 25 pm a son maximum.

Globalement, on constate que le pH des gotiti#sielu nuage continental est plus acide que
celui des gouttelettes du nuage maritime. Cela provient de la nature des aérosols a I'origine de |
nucléation des gouttelettes (sulfate d’'ammonium peumuage continental et sel pour les aérosols
maritimes), mais aussi de la nature des espébiniques gazeuses minoritaires caractéristiques
des deux types de masses d’air (tableau 8)n,ece pH plus faibledes gouttelettes du nuage
continental provient aussi de leur taille infériedes gouttelettes plus fies ayant toujours un pH
plus faible toutes choses égales par ailleurs.
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Figure 51 : Evolution du pH des gouttelettes efonction du diamétre, nuage maritime (bleu
ciel) et continertal (bleu foncé).

Pour le pH des gouttelettes du nuage maritime, on constate qu’aprés une rapide mise
I'équilibre en tout début de simulation, il augmeatec le diamétre par dilution pour atteindre un
maximum, puis commence a diminuer avec le dieenéés gouttelettes quand I'évaporation fait
diminuer la taille des gouttelettes. Pour le gei@ontinental, on observe globalement le méme
mécanisme, cependant, en fin de simulation, dendire des gouttelettes ne diminue que tres peu
alors que le pH baisse de O2yvaporation des gouttelettes nuage ne s’opérant qu’en toute fin
de simulation, de fagon moins intense que dartas maritime. Le givrage devient prépondérant
durant le dernier tiers de la sitation continentale, cogspondant a la baissie pH. Le dégazage
associé a ce givrage transpares espéeces chimiques en phgaeeuse, puis dans les gouttelettes
restantes par transfert de masse,qui induit une acification de ces gouttelettes méme si leur
diamétre reste presque constant.

5.1.3. Impact de la géométrie comfexe des cristaux sur le pH

Comme on I'a vu précédemment, la prise ceimmpte de la forme des cristaux dans les
paramétrisations microphysiques modifie I'évolutidm nuage. La figure (52) montre l'effet de
cette paramétrisation ‘cristauxroplexes’ par rapport a la paramsgation de référence avec des
hydrométéores sphériques. On constate que kugHjlobalement les mémes évolutions, associées
aux mémes mécanismes prépondérant de la microphysique et de la chimie : une rapide mise
l'équilibre en début de simulation, sitivd’'une augmentation du pH concomitante de
'augmentation du diametre moyen des gouttelettesl@adt de vapeur, et enfin, une baisse du pH
en fin de simulation, lors de I'évaporation dgsuttelettes au profit ddsydrométéores glacés en
méme temps qu’une augmentation de la condemtrales especes acides dans les gouttelettes
restantes par transfert depuis la phase gazessesgeces issues du dégazage associé au givrage.
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Figure 52 : Evolution du pH desgouttelettes, simulation de réérence et simulation cristaux
complexes.

On observe que pour la simulation cristauxnptexes, le pH diminue moins en fin de
simulation que pour le cas de référence eteresupérieur pour un méme diametre moyen des
gouttelettes. Or I'observation deppmrts de mélange nous montre ¢gieontenu en eau nuageuse
du nuage type ‘cristaux complexeste sensiblement plus éledéns le dernier tiers de la
simulation que dans le cas de référence, cagiveage est moins efficace. Ainsi, le pH des
gouttelettes est plus élevé dans le cas ‘cristamxplexes’ que ‘référence’ pour un méme diamétre
moyen car le givrage plus faibians le cas ‘cristaux complexdghite le dégazage d’especes
chimique vers la phase gazeuse, ce qui dimieugansfert de ces elpes gazeuses vers les
gouttelettes restantes et limitedaisse du pH. L’évolution du pées gouttelettes semble donc trés
dépendant de l'intensité du givrage, et du coeffitiqui gouverne le dégazage lors de ce givrage :
le coefficient de rétention.

5.1.4. Impact sur les acides forts : HNQ et H,SO,

Les acides nitrique edulfurique qui sont des acidest®ont une importance prépondérante
en chimie troposphérique de par leontribution au pH des nuages.

Les sources et les puits des especes chimigd@ans M2C2, sont de plusieurs nature :
présence dans les aérosols initiaréactions chimigues et phohimiques en phase gazeuse et en
phase aqueuse, lessivage par les précipitatignglés, lessivage par les précipitations glacées,
échanges entre les phases du nuage mixte (cdprsrelu dépbt de vapeur, dégazage lors du
givrage et lors de I'évaporatianhes émissions directes et peerte par dépbt sec ne sont pas
considérées dans ces simulations. Toute lacdiffé consiste a évaluer la prépondérance des
différents mécanismes microphysiques et chims de production/destruction d'un composé
donné.
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