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Figure I.1. Dép6t humide d'ammonium a Rothamsted (Grande-Bretagne) depuis 1870. Les points correspondent
aux mesures (Brimblecombe et Pitman, 1980 ; Goulding et al., 1986 cités dans Sutton et al., 1993). La
courbe est obtenue par modélisation (Asman et al., 1988). D'aprés Sutton et al. (1993). 2

Figure |.2. Schématisation du cycle simplifié de I'ammoniac, dans le contexte plus général du cycle de I'azote. (1)
nitrification aérobie; (2) dénitrification; (3) lessivage (a) des anions, et (b) des cations libérés par |'apport
de NH," et K*; (4) minéralisation; (5) organisation; (6) émissions d'NH; par (a) le sol, (b) la plante; (7)
émissions de N,O et NO au cours de la nitrification; (8) émissions de N,O et N, pendant la dénitrification;
(9) absorption racinaire dNH," et dNO;5’; (10) fixation symbiotique et non symbiotique; (11) dépot sec (a)
a proximité directe des sources et (b) aprés transport dans I'atmosphere; (12) dépdt humide par "lessivage”
par lapluie; (13) dépdt humide; équilibre gaz/aérosols avec (14) NH4NOs, (15) NH,4CI, et (16) (NH4),SO0y;
(17) oxydation d'NH; par les radicaux hydroxydes OH° en NO,; (18) oxydation de SO, par O; et H,0,,
catalysée par NHa. 13

Figurel.3. Dépbts moyens annuels dammoniac a proximité dun bétiment délevage émettant
4800 kg N-NHz an™. Les dépdts sont calculés avec le modéle LADD (Hill, 1997), et sont basés sur de
statistiques annuelles de direction et vitesse de vent et de classes de stabilité estimées avec des données
mesurés sur une station micrométéorologique proche du site. Adapté de Fowler et al. (1998). 18

Figure 1.4. Rayons critiques autour d'une source correspondant a différents niveaux de risque de dommage, en
fonction des émissions. Le niveau de risque est estimé a l'aide de la dose dammoniac regue par la plante.
Ladose est la concentration multipliée par la durée d'exposition. Adapté de van der Eerden et al. (1998). 19

Figure 1.5. Concentration foliaire en azote (% poids sec) dans des mousses en fonction de la concentration en
ammoniac dans |'air a proximité de 4 batiments d'élevage. Repris de Pitcairn et al. (1998). 22

Figure 1.6. Effets des dépots atmosphériques dNH; ou d'NH," sur le bilan de protons du sol. La production d'H*
dépend de la forme de dépdt d'NH, et du devenir de I'ion NH,". M* représente les cations du sol (Ca®*,
Mg®, K*). Le bilan correspond & la somme des contributions positives et négatives. Les chiffres entre
parenthéses correspondent aux mesures de Yin et al. (1997) pour une plante en C, et en C; de gauche a
droite. Le bilan correspondant, au-dessus, conduit a une acidification plus importante du sol. En revanche,
la dénitrification ou la minéralisation (traits pointillés) conduisent a une acidification moins importante.
Adapté de Sutton et al. (1993). 23

Figure I11.1. Schéma simplifié des différentes sous-couches de la couche limite atmosphérique, avec les hauteurs
caractéristiques de jour, ou h, est la hauteur caractéristique des éléments de rugosité, v est la viscosité
cinématique de l'air, et u. lavitesse de frottement. 32

Figure 11.2. Profils caractéristiques de vitesse du vent U, direction du vent d, et température potentielle 6, dans la
couche limite atmosphérique, de jour par ciel dégagé, repris de Kaimal et Finnigan (1994). 33

Figure 11.3. Evolution théorique de la hauteur hy de la couche limite de surface. hy est calculée a partir de
I'Eqgn. 11.2, avec = 10%, en fonction de la vitesse de frottement, et de lalatitude du lieu considéré. Le vent
géostrophique est fixé 810 ms™*, maisen réalité il est lié au. 34

Figure 11.4. Spectre caractéristique de la vitesse horizontale [(w/ 2m)E() = f S(f)] & une altitude de 100 m, en
fonction de la période en heures. f = w/ 2mmest lafréguence, D'apres Van der Hoven, 1957. 36

Figure 11.5. Temps dintégration (T,,) nécessaire pour calculer la vitesse moyenne du vent horizontal en fonction
de la hauteur dans un couvert de mais, calculé a partir de I'Eqgn. 11.5, et des données de Wilson et al.
(1982), en prenant comme échelle de temps lagrangienne T, = 0.3 h/ u. (Raupach et al., 1996). L'intensité
de turbulence g, / U est de I'ordre de 1 en haut du couvert et augmente jusqu'a4 az/h=0.2. 37
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Figure 11.6. lllustration de la relation entre flux turbulent et processus de diffusion. Le profil est typique d'un
profil de concentration en vapeur d'eau ou température moyenne a proximité de la surface de jour. Voir
dans le texte pour une explication. 39

Figure 11.7. Profil de vitesse du vent caractéristique au-dessus d'un couvert de mais développé, pour une
stratification stable, neutre, et instable. Les profils sont calculés a partir des Eqgns. 11.16a et 11.16b, avec
2 =0.1m. En conditions stables, u-=0.26 ms?, L=10m. En conditions neutres, u.=0.36 ms?,
L = o m. En conditions instables, u- = 0.30 ms™, L =-10 m. Ici Z est la hauteur au-dessus de la hauteur de
déplacement. 43

Figure 11.8. Vitesse de frottement u. en fonction de la longueur de rugosité z, pour différentes conditions de
stratification thermique. La vitesse du vent & 50 m au-dessus du couvert est fixée & 15ms™. Les cas
stables, neutres et instables correspondent respectivement &L =10 m, L =-1x10°m, et L =-10 m. 44

Figure I1.9. Variances de vitesse du vent, en fonction de Z/ L. Les points correspondent aux mesures de Y ee et
al. (1995), mesurées sur prairie semi-désertique (z, alant de 0.07 4 0.15 m), avec des arbustes épars de 0.5
a1 mde hauteur, et un fetch supérieur a5 km. 46

Figure 11.10. Profils de g,/ u- dans la CLS et la Couche de mélange. Profils obtenus (en gras) a partir d'une
paramétrisation de Kaimal et Finnigan (1994) dans la CLS (pointillés dans la couche de mélange), et d'une
paramétrisation de Gryning et al. (1987) dans la couche de mélange (tirets dans la CLS). Le cas stable
correspond ah, /L =5etlecasinstableaz /L = -50. 49

Figure 11.11. Spectre d'énergie typique de la vitesse horizontale du vent dans la CLS. Représentation basée sur
I'expression proposée par Kaimal et Finnigan (1994; p 44). Ici, f est la fréquence cyclique (Hz), S(f) est la
densité spectrale d'énergie de u (m?s™). L'intégrale de S,(f) sur tout le spectre est égal & ;2. Le spectre
d'énergie peut étre divisé en trois zones, une zone de production de turbulence par le mouvement moyen
(P), une zone de transfert d'énergie vers les grosses structures, ou zone inertielle (T), et une zone de
dissipation par frottement visqueux (D). La représentation en f S,(f) dans un graphique semi-log, permet de
conserver les surfaces (changement de variable f - Ln(f)): lasurface sousla courbe est égale a 1. 50

Figure 11.12. Echelle de temps lagrangienne adimensionnée 7, u- / (z-d) en fonction du paramétre de stabilité
Z /L, estimée a partir de deux paramétrisation du Tableau I1.5. Légende : K&F, Kaimal et Finnigan (1994)
et W&S, Wilson et al. (1981). 55

Figure 11.13. (a) Concentration de surface estimée a partir dun modéle Gaussien avec présence de "sources
miroir" symétriques par rapport au sommet de la couche limite, afin de reproduire I'effet de stratification
thermique (reproduit de Csanady, 1980 ; pp. 168). La source est située a la hauteur hs. (b) illustration
gualitative des panaches en conditions instables, avec des vitesses de vent variées (reproduit de Csanady,
1980 ; pp. 207). 59

Figure 11.14. Bilan d'énergie cinétique de la turbulence (< e >, ECT) dans un couvert de blé. D'aprés Brunet et

al. (1994). Les termes sont définis par : &, dissipation dECT en chaleur ; P, production dECT par le
mouvement moyen ; P, production dECT par trainée de pression ; Ty, Transport turbulent dECT ; Tp,
transfert d'ECT par I'action des fluctuations de pression. 62

Figure 11.15. Profils en fonction de la hauteur normalisée zh, de (a) u/ Uy, (b) - UW /u% Reproduit de
Raupach et al. (1991). 64

Figure I1.16. Profils de variances de vitesses du vent dans plusieurs couverts végétaux, (c) g,/ u-, et (d) gy, / Us.
Les |égendes sont les mémes que dans la Figure 11.15. Reproduit de Raupach et al. (1991) 66

Figure 11.17. Profils d'échelle de longueur intégrale eulérienne L, et L, dans |le couvert, normalisés par |a hauteur
du couvert h. L, et L, correspondent respectivement a A, et A, dans le texte et dansles Eqgns. 11.19 et 11.20.
Repris de Raupach et al. (1991). 68
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de cisaillement L. D'aprés Raupach et al. (1996). 69
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Figure I1.19. Profils de température moyenne (@) , rapport de mélange en vapeur d' eau (r), concentration en CO,
(©), et flux turbulents & deux niveaux (W m? pour AE et H), observés dans une forét sur une période de
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Figure 11.22. Cospectres d'énergie des flux turbulents de chaleur et de quantité de mouvement, au-dessus d'un
couvert de mais. Le pic spectral, f = 0.1-0.2 Hz, correspond au temps moyen entre deux rampes 5al5s.
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fréguences. Noter également l'inversion de signe du spectre aux fréquences élevées. D'aprés Brunet et

Collineau (1994). 75
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séparées d'un tiret indiquent deux niveaux de mesure. U, HR et T, sont respectivement la vitesse du vent,
I'humidité relative et |atempérature de l'air. 181

Tableau IV.3. Débits corrigés de la densité de I'ammoniac a la température de I'air et la pression de sortie du
manometre, et intensité équivalente de la source par métre linéaire. Le détail du calcul de I'incertitude sur
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Les valeurs en gras indiquent des vecteurs ou des matrices

Symboles

Ds
di (Vclxo) ’ di (Vclvn)

D, Dj
Dr

v

- moeo 9

F, F, FAX)
fe

Fe

Fh

Fo

Fa

9.9

Signification

Corrélation entre u et w

Composantes horizontale et verticale de la vitesse moyenne de I'air
accélération aléatoire due au collision moléculaires

Vecteur de dérive du modele lagrangien stochastique

Densité de surface foliaire

Matrice de diffusion du modéle lagrangien stochastique

Congtante définiedanslaCLS par by = g,/ u- (~1.2-1.4)
Constante définie dansla CLS par b, = (T, Gy) / (z- d) (~ 0.3-0.5)
Concentration massique

Constante "universelle" de structure lagrangienne

Capacité calorifique de l'air a pression constante

Vecteur concentration de référence

Point de compensation stomatique pour I'ammoniac

Concentration moyenne dans le volume V,
Hauteur de déplacement
Coefficient de diffusion Brownienne

Distance moyenne parcourue par une particule entrant dans le volume
V., issu de X, ou V,,.

Matrice de dispersion

Diffusivité thermique de I'air (= kr/ p Cp)
Diffusivité de la vapeur d'eau dans|'air
Energie cinétique de la turbulence

Flux de chaleur latente

Fréquence cyclique

Flux vectoriel, et flux vertical
Paramétre de Coriolis

Flux vertical du composé ¢ alasurface
Flux vertical en haut delaCLN

Flux vertical alasurface

Flux vertical en haut de laCCM

Accélération de la pesanteur vectorielle et scalaire
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JkgtK™?
Hg NHz m*®
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-3

kgm

m? st

m?s?

m? st

m? s

Hz

kgm?s?

kgm?st
kgm?st
kgm?st
kgm?s?
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G Vent géostrophique ms

H Flux vertical de chaleur latente ala surface W m?

h Hauteur du couvert végétal M

he Hauteur de la source M

ha Hauteur de la couche limite atmosphérique, qui est égaleaz ou h, m

hn Hauteur de couche limite nocturne (CLN) m

k Constante de von Karman ( = 0.4) -

ke Constant de Boltzman kg = 1.380662 10°%* JK?

Kqg Constante acido-basique de I'ammoniac -

Ky Constante de Henry -

Kn, Ke Diffusivités turbulentes verticales pour la chaleur et les scalaires m’ s?

passifs

K., Ky, K, Diffusivité turbulente verticale, latérale et horizontale des scalaires m’s?

L Longueur de Monin et Obukhov m

1(2 Longueur de mélange dans le couvert m

. Echelle de longueur de la sous couche de rugosité identique a z m

Ls Echelle de cisaillement (~0.5h,) m

n Fréquence adimensionnée (=fz/u) -

N Nombre de sources -

p pression hydrostatique de I'air Pa

P(X,t|Xosto) fdp de transition de (X,to) a(x,t) M3

P(x,u,t) fdp dans I'espace des phases de |'ensembl e des parti cules marquées Kgs®m®

PO, ULt Xorto) fdp de transition dans |'espace des phases $m®

P(X,U,t[Xo,Uo,to) fdp de transition dans I'espace des phases $m?

P2, Po Pression atmosphérique a la hauteur z et & proximité de la surface Pa

Pa(X,u,t) fdp dans |'espace des phases de |'ensemble des particules kg s’ m®

qx,u,t) Matrice densité de source kg m?

Qnhs Débit d'NH3 de la source dans Davron97 I min

Quir Débit d'air | mint

r Rayon de la particule brownienne m

Iy Résistance de couche limite de feuille par unité de surface de feuille sm?

rs Résistance stomatique par unité de surface de feuille sm*

I Résistance de dépbt sur les cuticules par unité de surface de feuille sm*

R Probabilité de réflexion d'une particule ala surface du sol -

R«(2 Résistance aérodynamique qui dépend de z sm?’

R, Résistance de pseudo-couche limite du couvert sm?

Raep Résistance au dép6t du couvert sm?

(=3 Résistance al'émission du couvert sm?

R Rési stance stomatique du couvert sm?
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Ry

Ru(D)

Ry

S SXo0), SXorto)
Sn

S

S, S, Sw

t
T(VelXo), T(Vel Vi)

T, T

T

TL1 TLW1 TLu
u,w

u(t), uo(t)
Ua(X,t)
Un

W

X(1), Xo(t)
z

%

z

z, Az

Uk
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Résistance "cuticulaire" du couvert

Fonction d'autocorréation de la vitesse u

Fonction d'intercorrélation entre x et y

Densité de source

Concentration moyenne d'un composé dans une colonne d'air

Densité d'une source de volume V,

Densités spectrales d'énergie des composantes u, v et w de la vitesse du

vent

Temps

Temps moyen passé par une particule issu de x, ou V,,, dans le volume

Ve
Température et température moyenne de l'air
Echelle de temps intégrale lagrangienne

Echelles de temps lagrangienne associées aux vitessesw et u

Composantes horizontale et verticale des fluctuation de la vitesse de

['air au sens de Reynolds

Vitesse vectorielle lagrangienne d'une particule fluide u = (U)i=1.3
Vitesse vectorielle eulérienne, Uy = (Uq)i=1.3

Vitesse moyenne du vent au sommet du couvert

Volume d'une maille ou d'un capteur

Vitesse de dép6t d'un gaz-trace Vy(2) = F(2) / c(2)

Volume d'une source de densité S,

Vitesse verticale lagrangienne w = us

Echelle de vitesse convective, caractéristique dela CCM

Vitesse verticale eulérienne w, = U,

Vitesse verticale eulérienne

Position lagrangienne d'une particule fluide X = (X)iz1.3

Hauteur de la sous couche de rugosité

Longueur de rugosité dynamique de la surface

Hauteur de couche de convection mixte (CCM)

Respectivement hauteur au-dessus du sol, et intervalle de hauteur

Vitesse de frottement
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Symboles Signification
a Constante de proportionnalité dans le profil de g,/ u- dansle couvert
ai Valeur du rapport g;; / u- au-dessus du couvert
u Viscosité dynamique de I'air, p = 1.87 10°
Ny Ny Echelle de longueur intégrale eulérienne de u et w
Ay Distance horizontale moyenne séparant deux structures cohérentes

WYz -d)y/ L)

B
X

&

b R Qs B

Mem

n

KT

A

Ad

AE

1%

e

P Po
P P
PuLs P
Ous Oy, Ow
)

Tk

Tu ’ TW
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Terme de correction du profil de vitesse pour tenir compte de la
stratification en densité de I'atmosphéere

Coefficient tel que B soit un temps de relaxation visqueux
Concentration
Taux de dissipation de I'énergie cinétique de la turbulence

Gradients adimensionnés de quantité de mouvement, température,
concentration, g, et £

Fonction de correction dans la sous couche de rugosité
Echelle de longueur de Kolmogorov (= (V#/ &)
Conductivité thermique de l'air (= p C, Dy)

Chaleur latente de vaporisation de |'eau a pression constante
Densité de rugosité

Flux de chaleur latente

Viscosité cinématique de l'air

Température potentielle de l'air

Densité del'air, et densité del'air pres de la surface
Fonctions d'autocorré ation des vitesses eul ériennes
Fonctions d'autocorrél ation des vitesses lagrangiennes
Ecart-types des composantes de la vitesse du vent

Flux de quantité de mouvement alasurface (= puw)

1/2 )

Echelle de temps de Kolmogorov ( = (V/ &)

Echelle intégrale de temps Eulérienne

Parameétre de la sous couche de rugosité utilisé dans la définition de y;,

Coefficient d'extinction du profil de vitesse de vent dans e couvert

Unité

WKIm?
Jkg?
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NOMBRES ADIMENSIONNES

Symboles Signification Unité
Gr Nombre de Grashof -
h, Nombre de Reynolds de rugosité -
Nu Nombre de Nusselt -
P, Nombre de Prandtl -
Re Nombre de Reynolds -
K¢ Nombre de Schmidt -
Sh Nombre de Sherwood -
OPERATEURS
Symboles Signification Unité
E{x} Espérance de x -
Ry Fonction d'intercorrélation entre x et y -
{f(x,1) Moyenne d'ensemble de f au point (x,t) -
;( Moyenne d'ensemble de x al'instant t -

Ru(7) Fonction d'autocorrélation de la vitesse u -

Certains symboles qui ne sont utilisés que succinctement dans | e texte ne sont pas définisici.
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Le document étant volumineux, chagque chapitre est présenté de fagon relativement
indépendante, avec un résume avant I'introduction et la bibliographie en fin de chapitre.
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RESUME

RESUME

L'ammoniac atmosphérique (NH3) est émis en majeure partie par I'agriculture. Etant tres soluble, il se
dépose rapidement sur la végétation par absorption foliaire et dép6t sur les surfaces (dépbt cuticulaire). Ces
dépots constituent une source de pollution importante pour les écosystémes dits sensibles.

Afin d'étudier la variabilité des dépbts secs d'ammoniac a proximité des sources agricoles, en réponse aux
conditions climatiques et au type d'écosysteme, un modele mécaniste de dispersion et de dépdt dNH; a été
développé. Il repose sur le couplage d'un modéle de dispersion de gaz-trace, de type marche aléatoire, et d'un
modele d'échange a l'échelle foliaire prenant en compte les voies stomatique et cuticulaire, et incluant le point de
compensation stomatique.

Le modéle a été validé a partir de données expérimentales mesurées sur un couvert de mais et de deux
autres jeux de données sur prairie. Le modéle simule bien les concentrations dans le cas de la prairie mais il est
biaisé dans le cas du mais. Le biais semble provenir de I'orientation moyenne de la direction du vent et met en
avant la nécessité d'utiliser un modéle en 3 dimensions pour |'éude de ladispersion al'échellelocale.

L'application du modele montre que les dépbts secs cumulés peuvent varier entre quelques dixiémes de %
et quasiment 20% de la quantité émise a 400 m en aval d'une source ligne. Le modéle indique que les facteurs les
plus influents sur le dépbt sont la hauteur de la source par rapport au couvert, la vitesse du vent et la stratification
thermique, ainsi que les résistances stomatiques et cuticulaires.

Sous un climat chaud et sec, le dépbt sec local d'ammoniac emprunte prioritairement la voie stomatique,
tandis que sous un climat tempéré et humide, il se fait par voie cuticulaire. 1l en ressort que pour améliorer les
estimations du dépdt sec local, il sera nécessaire de mieux comprendre et paramétrer le dépbt cuticulaire, et le
point de compensation stomatique.

M ots-clés : ammoniac atmosphérique, dépbt sec, dispersion, modéle lagrangien,
absorption foliaire, adsorption cuticulaire, échelle locale.
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ABSTRACT

ABSTRACT

Atmospheric ammonia (NHs;) originates from agriculture. As a very soluble gas, NH; is readily deposited
to vegetation, through leaf uptake like any other trace-gas, and by adsorption onto plant surfaces, called cuticular
uptake. NH3 deposition is now recognised as a major source of pollution to low-nitrogen, sensitive ecosystems.

In order to study the variability of short range dry deposition, in relation to microclimatic conditions and
ecosystem type, a mechanistic dispersion and deposition model has been developped. It is based on the coupling
of arandomn walk dispersion sub-model for trace-gases, with a leaf-scale NH; exchange sub-model. The lattest
sub-model simulates stomatal absorption, with use of the concept of NH3 stomatal compensation point, and also
accounts for cuticular uptake.

The model is validated against experimental measurements of NH; concentration over two contrasting
vegetation types; maize and grassand. A specific experiment has been set up to obtain data over maize. It is
detailed in this thesis. The model shows a good agreement with measurements over grassland, but is bias when
compared to data over maize. This biais seems to be related to the wind direction not being in the axis of the
measurement masts. IT highlights the need for a three-dimensional model when dealing with short range
dispersion.

Case-studies shows that cumulated dry deposition within 400 m of a line source can vary between a few
tens of percent to up to 20% of the quantity emitted. A sensitivity analysis shows that the main factors influencing
local deposition are : the difference between the source height and the canopy height; the wind speed, and the
thermal stratification of the atmosphere, as well as the stomatal and cuticular resistance.

Further simulations taking into account the links between climatic conditions and canopy growth, shows
that under dry and warm conditions, ammonia is mostly deposited through stomatal exchange, whereas under
temperate and wet conditions, NH3 is mainly deposited onto cuticule. A better understanding of the undergoing
processes in the cuticular uptake and stomatal compensation point variability, would need to achieve, in order to
decrease the uncertainty in the estimations of NH3 short-range dry deposition.

Key-words : Atmospheric ammonia, short range dry deposition, Lagrangian modelling,
atmospheric dispersion, foliar absorption, cuticulaire uptake.
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. INTRODUCTION

Le mot ammoniac vient du latin ammoniacum (XI1V°), lui méme emprunté au grec. Le nom
vient de Amon, le dieu égyptien parce que I'on préparait autrefois I'ammoniac prés de son
temple en Lybie. Saformule chimique est NHs.

Dépbt vient de déposer, adaptation du latin deponere (X11°) d'aprés poser. C'est I'action de
poser quelgue part. Le sens que nous utilisons dans cette étude n'apparait qu'au XVIII° siecle,
ou |'on parle de dépét solide dans un liquide. Toutefois, comme nous le verrons par la suite, ce
sens n'est pas adapté au cas du dépdt d'ammoniac puisqu'il sagit d'un processus de diffusion et
non de "dépot”.

modélisation vient du nom modele, emprunté a I'ltalien modello, qui vient lui méme du latin
modulus, signifiant mesure. Un modeéle est ce que I'on reproduit par imitation.

.1 Historique
[.1.1 Premierstravaux sur |'ammoniac atmosphérique

L'ammoniac atmosphérique (NHs) intéresse |es scientifiques depuis déja longtemps. Il y a prés
de 200 ans que de Saussure (1804) a identifié sa présence dans I'atmosphére. Mais c'est avec
le débat sur I'assimilation de I'azote par les plantes, au milieu du XI1X° siecle, que l'intérét pour
I'ammoniac atmosphérique sest réellement déclaré (Eriksson, 1952). A I'origine du débat,
I'hypothése de Liebig (1847) selon laquelle |a plante absorbait I'azote, sous forme d'NH3, par
voie gazeuse, comme le CO,, mais aussi par la pluie. La démonstration du réle essentiel du
nitrate dans la nutrition azotée de la plante par Boussingault (1856) d'une part, et les premiéres
mesures de dépdt d'ammonium (NH,") par précipitations, estimées & 5kgN-NH," ha' a*,
(Lawes et Gilbert, 1851) d'autre part, ont montré que I'hypothese de Liebig ne tenait pas.

Par la suite de nombreuse mesures de concentration en ammonium dans les
précipitations ont été faites en Europe, notamment en France a Methroy et Montsouris (1877-
1900), et un peu partout dans le monde, menant a des estimations des dépéts variant de 1 a
15 kg N-NH," ha’ a'! avec des valeurs maximales prés des grandes villes indiquant une
source d'origine anthropique. Eriksson (1952) a fait une compilation de toutes les données
obtenues avant 1950. La Figure 1.1, reprise de Sutton et al. (1993), montre I'évolution des
dépdbts humides a Rothamsted (Grande-Bretagne).
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Figure1.1. Dépét humide d'ammonium a Rothamsted (Grande-Bretagne) depuis 1870. Les points correspondent
aux mesures (Brimblecombe et Pitman, 1980 ; Goulding et al., 1986 cités dans Sutton et al., 1993). La courbe est
obtenue par modélisation (Asman et al., 1988). D'aprés Sutton et al. (1993).

Le dépdbt sec d'NHg3, pour lequel il y aun regain dintérét depuis une vingtaine d'années,
était d§ja étudié au siécle dernier, puisque De Ville (1850) et Schldsing (1874) ont démontré,
en placant des plantes présentant un déficit d'azote dans des chambres riches en ammoniac,
g elles pouvaient directement absorber et métaboliser I'ammoniac présent dans l'air. A l'aide
de pieges acides exposées a l'air ambiant, Bineau (1854) donne les premiéres estimations de
dépdts sec, allant de 15 et 50 kg N-NH5 ha' a* & Caluire et Lyon. En utilisant des méthodes
semblables, Heinrich (1881) a Rostock (Allemagne), Kellner et al. (1886) a Tokyo, mesures
respectivement des dépots de 31 et 12 kg N-NH; ha* a™.

Plus tard, les mesures de Hall et Miller (1911) utilisant un technique semblable, mais
avec une grille pour protéger le piege des insectes et poussiéres, ont sans doute sous-estimé les
dépdts secs. Mais en réalisant des mesures a plusieurs niveaux, leurs données constituent le
premier exemple de mesures de gradient de "concentration" au-dessus de la végétation. IIs
mesurerent des gradients négatifs, qui reflétent probablement des émissions, au-dessus de
surfaces fertilisées, et obtinrent |'inverse sur des surfaces non fertilisées.

Les quelques mesures de concentration atmosphérique, réalisées en faisant barboter un
volume dar connu dans une solution acide, semblent indiquer qu'il existait des
concentrations tres élevées a |’ épogue. A Montsouris par exemple, Levy (1880) mesure des
concentrations alant de 17 & 24 pg NH,-NHz; m™>. Dans des zones é&oignées des villes,
comme au Pic du Midi, Mntz et Aubin (1882) mesurent des concentrations élevées; de 6 a
25 g NH,-NH; m™. L'absence de controle de qualité de ces données ne permet toutefois pas
d'en tirer des conclusions fermes.

[.1.2 Regain d'intérét aprésguerre

Apres la deuxiéme guerre mondiale, le besoin de production agricole a entrainé un regain
d'intérét pour NH3, mais cette fois a travers les pertes que représentent la volatilisation dNH3
pour la culture, et les gains que représenteraient les dépdts d'azote. Concernant les pertes
2 Short-range dispersion and deposition of atmospheric ammonia, PhD thesis, 2000.
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dazote, les travaux d Allison (1955) ont montré que le lessivage des nitrates et la
volatilisation d'ammoniac pouvaient étre importants. Ces deux voies de perte d'azote pour la
culture ont stimulé et génerent encore de nombreuses recherches sur le sujet en Europe et en
Amérique (Whitehead et Raistrick, 1990).

Concernant le volet atmosphérique, l'intérét a porté principalement sur la capacité de
I'ammoniac a neutraliser les acides, et aux implications que cela a sur la chimie de
I'atmosphére. Par exemple, la présence d’ NH3 dans I'atmosphére augmente la formation de
sulfates (SO,*) & partir de sulfure (SO,) par diminution du pH dans les gouttelettes d'eau des
nuages (Junge et Ryan, 1958). Un autre volet concerne le role des aérosols d'ammonium
comme noyau de condensation, du fait de leur nature fortement hygroscopique (Eggleton et
Atkins, 1972; cité dans Sutton et al., 1993).

Concernant la mesure, Egnér et Eriksson (1955) ont initié le premier réseau a grande
échelle de mesure de composés chimiques dans l'air et |es precipitations (Réseau Européen de
Chimie del'Air, EACN en anglais), incluant notamment NHy. Depuis de nombreux réseaux de
mesure se sont mis en place comme le "Background Chemistry and Precipitation Monitoring
Network” (BAPMoON) de I'Organisation Météorologiqgue Mondiale (OMM). A I'échelle
européenne, le "European program for the Monitoring and Evaluation of the long-range
transport of air Pollutants’ (EMEP) collecte de nombreuses données, y compris sur NHy
(Schaug et al., 1987; cité dans Sutton et al., 1993).

1.1.3 Intérétsrécent pour |'environnement

C'est d'abord a travers son effet sur le cycle atmosphérique du soufre, dont |'effet écologique
des dépbts est un sujet de préoccupation depuis un vingtaine d'année, que I'ammoniac a été
étudié de fagon croissante (Seinfeld et Pandis, 1998). Avec la diminution de plus de 50% des
emissions et consecutivement des dépbts de composés soufrés, suite a une volonté politique
internationale (Sulfur Protocol, UNECE, 1985), et I'augmentation importante des émissions
dammoniac liée a I’augmentation de la production agricole, I'ammoniac est aujourd'hui
considéré comme I'un des polluants atmosphérique majeurs (RGAR, 1997).

En effet, il est maintenant reconnu que les dépdts d'NH3z conduisent a I'acidification,
I'eutrophisation, ainsi qu'au désequilibre nutritif des écosystemes sensibles (Van Breemen et
van Dijk 1988; Asman et al., 1989, Roelofs et al., 1985). Dans cette nouvelle optique, I'accent
a été porte sur (i) une meilleure estimation des sources et de leurs mécanismes (Génermont et
Cdllier, 1997), (ii) I’ éude du devenir de I'ammoniac émis dans |'atmospheére (Singles, 1996),
et (iii) des processus de dépots humides (RGAR, 1997) et de dépdts secs (Sutton et al., 1993),
ainsi que (iv) I'estimation de la "charge critique de I'ammoniac”, qui est un indice quantifiant
les effets polluants liée aux dépbts d'ammoniac (Nilsson et Grennfelt, 1988 ; cité dans Sutton
et al., 1993 ; Dambrine et al., 1993).
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Avec la récente prise de conscience des effets potentiels de I'activité anthropique sur le
réchauffement global, les efforts de recherches se concentrent sur les gaz a effets de serre tels
que le gaz carbonique (CO,), le méthane (CH,), le protoxyde dazote (N,O) et les
carbofluorocarbures (CFC) (Seinfeld et Pandis, 1998). L'ammoniac, en raison de sa faible
concentration dans la troposphere (quelques ppb) n'est pas un gaz ayant un potentiel d'effet de
serre. On pourrait donc craindre une diminution de l'intérét porté a ce composé. Toutefais, il y
a de bonnes raison de penser que l'intérét pour NHy pourrait croitre dans les années a venir
pour |es raisons suivantes.

Tout d'abord, I'ammoniac pourrait étre inclus a plusieurs titres dans la problématique du
réchauffement global ; l'augmentation des dépdts dNHy peuvent entrainer, dans certaines
conditions, |'accroissement des émissions de gaz a effets de serre comme N,O et CH4 (Mé€lillo
et al., 1989), et peuvent également avoir une influence, a travers leurs effets sur la biomasse,
sur la quantité de carbone séquestrée par le couvert, bien que les résultats a ce sujet soient
controverses (voir 8 1.5.4). Par ailleurs, les agrosols ont un effet Sopposant au réchauffement
global par absorption et diffusion du rayonnement solaire incident. Cet effet pourrait étre tres
significatif comparé a celui du CO, (Seinfeld et Pandis, 1998). Or (NH,),SO, est I'un des
aérosols ayant le plus fort pouvoir absorbant, et représente environ 50% du pouvoir absorbant
total des aérosols d'origine anthropique, et 30% de tous les aérosols (Seinfeld et Pandis,
1998).

Ensuite, I'opinion publique des pays développés, est de plus en plus exigeante sur les
problémes touchant au respect de |'environnement, et |'agriculture est aujourd'hui identifiée, au
méme titre que l'automobile et I'industrie comme un "pollueur”, notamment a travers des
sujets phares tels que la pollution par les nitrates, et plus récemment la qualité des produits
alimentaires (Pollution des plages par les algues ; scandale de la vache folle). Dans ce
contexte, les pays producteurs en Europe (France, Pays-Bas, Grande-Bretagne) cherchent a
malitriser voire diminuer les émissions dNHs;. Afin d'évaluer I'impact de ces politiques de
réduction des émissions, a |'échelle nationale ou continentale, il est nécessaire d'affiner notre
compréhension sur le réle de I'ammoniac dans le cycle global de I'azote (Erisman et al., 1999).

[.1.4 Ledépdt sec dans le contexte actuel

Ainsi, récemment l'intérét porté a l'ammoniac sest déplacé d'une problématique agronomique
vers une problématique de pollution a I'échelle globale. Cela a amené la communauté
scientifique & mesurer les dépbts secs dammoniac dans le but de mieux les quantifier et de
développer des modéles d'échange (Sutton et al., 1995a ; Fléchard et al., 1998). Parallelement,
les modéles de transport atmosphérique qui ont été développés, nécessitent de bonnes
estimations des sources a des échelles de quelques kmxkm (Asman et Janssen, 1987; Erisman
et van Pul, 1997). Par ailleurs, I'études des effets locaux de sources intenses sur la végétation
(Sommer et Jensen, 1991 ; Pitcairn et al., 1998), et sur la santé des personnes (Glorennec et
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al., 1999) sest développée ces dernieres années.

L'estimation des emissions a des échelles de quelques kmxkm, ainsi que I'étude des
impacts environnementaux de sources ponctuelles nécessitent de connaitre les quantités
d'ammoniac déposées pres de la source, et le devenir a court terme de cet ammoniac. Ce
besoin a amené les scientifiques a étudier les dépots secs locaux, qui sont les dépdts secs dans
la zone située a proximité directe de la source, c'est a dire quelques centaines de métres au
maximum (Sutton et al., 1998). Ces études sattachent a (1) mesurer (Milford et al., 1997 ;
Glorennec et al., 1999) et modéliser (Asman, 1998; Hill, 1997) les gradients horizontaux de
concentration en aval de sources lignes, (2) réaliser des inventaires d'émission a des échelles
plus fines (Dragosits et al., 1998).

La prise en compte de I'hétérogenéité spatiale des émissions et des dépots, met en avant
le r6le important de la végétation dans le contréle des échanges dNHgz avec I'atmosphere : elle
peut soit émettre soit absorber de I'ammoniac, selon son statut azote (Sutton et al., 1995b). Par
ailleurs, les transitions entre couverts de hauteurs différents entrainent des effets de bords qui
faussent les estimations de dépbts a grande échelle (Draaijers et al., 1994). Enfin, les dépbts
sur la surface des feuilles apparaissent comme une composante importante des dépots secs
(Sutton et al., 1995b). IIs dépendent entre autres de la structure de la végétation, et de la
présence d'autres polluants acides (Wyers et Erisman, 1998 ; Burkhardt et Eiden, 1994 ;
Burkhardt et al., 1999).

[.2 Principales sources d'ammoniac atmosphérique

La présence d'NH3 dans I'atmosphére terrestre, avec la concentration moyenne actuelle, est
liée a la présence de vie sur terre : Lovelock et Margulis (1974) estiment que dans une
atmosphere ayant les concentrations en O, et N, actuelle mais sans activité biologique, la
concentration en NHs serait 10% fois plus faible que la concentration actuelle qui se situe dans
une gamme de 0.01 & 10 ppb (soit 10 & 107 mol mol™). Les estimations d'émissions
globales vers I'atmosphére varient entre 55 et 91 Tg NHs a* (Schlesinger et Hartley, 1992;
Dentener et Crutzen, 1994; Bouwman et al., 1997). Comme le suggéraient les premieres
mesures de dépdts et de concentration d'NHj; (8 1.2, Eriksson, 1952), et comme le confirment
les études récentes (Bouwman et al., 1997), I'ammoniac présent dans |'atmosphére est issu en
majeure partie de |'activité anthropique (Tableau 1.1). A I'échelle globale, 70% des émissions
sont liées a la production agro-alimentaire, et 50% sont localisées en Asie, (Bouwman et al.,
1997).

Les autres composes azotés majeurs dans |'atmosphére sont tout d'abord le protoxyde
d'azote (N2O), dont le pouvoir réchauffant est 300 fois supérieur au CO, (Seinfeld et Pandis,
1998), et dont la concentration atmosphérique, d'environ 310 ppb, augmente du fait de son
temps de résidence éleve, i.e. 120 = 30 ans (Seinfeld et Pandis, 1998), et de I'accroissement
des émissions d'origines anthropiques (Tableau 1.1). Le N,O est tres stable chimiquement, et il
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ne réagit que dans la stratosphére pour donner du N, par photodissociation et du NO par
oxydation, et dans le sol ou il est réduit par les micro-organismes. Les émissions totales de
N,O sont trois fois plus faibles que celles de NH3 (Tableau 1.1), et se situent en majeure partie
dans les forét tropicales humides et les océans ou N,O est formé par dénitrification du nitrate.

Tableau |.1. Ordre de grandeurs des émissions globales des différents composés azotés vers |'atmosphére et, a
titre de comparaison, des composés soufrés : protoxyde d'azote (N,O), oxydes d'azote (NO,), anmoniac(NH,), et
COmMpOosés soufrés (SO, et DMS).

Composé Sour ces Gamme Meilleure Auteurs
d'estimation® estimation 2
-1
(Tg N a ) (Tg N a—l)

N2O Naturelles?® 6-12 9 IPCC (1995)

Anthropiques® 4-8 6

Total 10-17 15

Total © 13-20 16
NOy Carburant fossile 24 IPCC (1995)

Autres® 28

Total 35(9) #¢ 528 §|PCC (1995), ¥ Dentener et Crutzen (1993)
Soufre Naturelles 29 Langner et Rodhe (1991)

Anthropiques 72

Total 101
NH3 Naturelles 3-27@ 15* # Dentener et Crutzen (1994). @ Bouwman et al. (1997)

Anthropiques 19-60@ 30*

Total 40-70@ 45"

* Un Tg (Terragramme) vaut 10™ g. “ Pour les composés soufrés |'estimation est en Tg Sa™. 2 dont 1/3 provient des océans et 1/3 des foréts
tropicales humides. ° I'agriculutre contribue pour moitié. © estimé & partir de I'accroissement de concentration atmosphérique et de
I'estimation des puits. ¢ les 2/3 proviennent des émissions par les sols, et de la combustion de biomasse, le reste provient des éclairs et de
I'oxydation d'NHa. € le chiffre entre parenthése représente les émissions d'origines naturelles.

Les NOy (NO, et NO), sont aprés NHy et N,O, les principaux composes azotés présents
dans |'atmosphére. Ils sont principalement émis par combustion des carburant fossiles
(automobile ; Tableau 1.1).Leur concentration varie énormément, de 0.1 ppb dans les endroits
reculés, a plusieurs centaines de ppb dans les agglomérations urbaines (Seinfeld et Pandis,
1998), car ils sont tres réactifs, notamment avec I'ozone (O3) et les radicaux hydroxydes
(ROH).

A titre de comparaison, les émissions de composés soufrés sont également donnés dans
le Tableau I.1. Le potentiel acidifiant des NOy et de composés soufrés pour |'atmosphere, est
supérieur au potentiel alcalin représenté par les émissions de NH3 (Dentener et Crutzen,
1994).

[.2.1 Répartition des émissions par " secteurs"

Dans les activités anthropiques, la principale source dammoniac, a I'échelle globale, est
I'agriculture (Tableau 1.2), et notamment I'édevage. En effet, I'ammoniac provient de la
décomposition de l'urée (CO(NHy),) et de l'acide urique, présents dans les excréments
animaux, en ion ammonium NH,", sous l'action hydrolysante de I'enzyme uréase présente
dans les faeces :
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CO(NH2); + 3H,0 3> 2NH,4* + HCOs + OH (1.1)

Cette réaction est auss présente dans le sol ou |'urée résiduelle, et d'autres compose azotés
sont décomposés. En phase liquide, I'ammonium est en équilibre avec sa base conjuguée NH3,
qui est elleeméme en équilibre avec NH3 en phase gazeuse. L'ensemble de ces processus
conduit a la volatilisation de I'ammoniac, qui dépend essentiellement du pH de la solution et
de latempérature (voir Chapitre 11.3). Selon Buijsman et al. (1987), par animal, le bovin est e
plus émetteur, avec 18 kg NH3; animal™ suivi par les chevaux (9.4), les moutons (3.1), les
porcs (2.8), et enfin les volailles (0.26). C'est le méme processus qui explique les émissions
liesal'élevage, et ceux liés aux excréments humains (Tableau 1.2).

Tableau 1.2. Exemple d'émissions d'ammoniac liée a |'activité anthropique, a I'échelle globale. Références : A -
Schlesinger et Hartley (1992), B - Dentener et Crutzen (1994), et C - Bouwman et al. (1997).

Sour ces anthropiques Echelle Estimations
(TgNa?)
A B C

Agriculture Globale

Elevage? 323 225 216

Fertilisation minérale 85 6.4 9.0

Cultures® - - 36
Autres

Combustion de biomasse® 5 2.0 5.7

Excréments humains 4 - 2.6

Combustion fossile 22 - 0.1

Industrie - - 0.2
Total sources anthropiques 500 309 428
Part del'agriculture 80% 96%  80%

3dont plus de lamoitié due a I'édevage bovin. ® correspond aux émissions par la plante et & la décomposition des résidus de cultures. ®inclut
les biocarburants.

L'agriculture est donc le premier "secteur" d'émission de I'ammoniac atmosphérique, il
représente entre 80 et 96% des émissions d'origine anthropiques globales selon les estimations
(Tableau 1.2). En Europe, la part de I'agriculture est estimée a 80% des émissions totales, et
98% des émissions anthropiques (Buijsman et al., 1987). Suivant I'animal et son régime
alimentaire (par exemple vache laitiere ou boauf a viande), entre 10% et 36% de |'azote
contenu dans |es excréments se volatilise sous forme d'ammoniac (Bouwman et al., 1997).

Lafertilisation minérale, qui correspond souvent a l'apport d'azote sous forme de nitrate
et/ou d'ammonium, entraine la volatilisation d'une partie de I'ammoniac pour les mémes
raisons que celles évoquées ci-dessus. Globalement, les émissions liées a I'usage des engrais
minéraux représentent une partie considérable des émissions totales, entre 15 e 20% des
emissions suivant les estimations. Contrairement a ce que I'on pourrait croire, ce sont les pays
en voie de développement qui émettent le plus d'ammoniac issu de ce mode de fertilisation
(80%; Bouwman et van der Hoek, 1997).

L'ammoniac est également émis par |es écosystémes naturels. Les émissions proviennent
de la décomposition de la matiére organique a la surface du sol, des émissions par les plantes,
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des excréments d'animaux sauvages, et des océans (Tableau 1.3). La part des émissions
d'origine naturelle est d'environ 25 a 30% a I'échelle globale, mais €elle est tres variable dans
I’ espace ; elle est bien moindre dans les pays a agriculture intensive.

Tableau 1.3. Exemple d'émissions d'ammoniac d'origine naturelle : A, Schlesinger et Hartley (1992) ; B,
Dentener et Crutzen (1994) ; C, Bouwman et al. (1997).

Sources naturelles Echelle Estimations
(TgNa?)

A B C

Animaux sauvages Globale - 25 0.1

Ecosystémes non perturbés 10 5.1 24

Mers et Océans 13 7.0 8.2
Total sources naturelles 23 14.6 10.7
Pourcentage / émissions totales 30% 30% 25%

2 dont plus de lamoitié due a I'élevage bovin. P correspond aux émissions par la plante et & la décomposition des résidus de cultures. ¢inclut
les biocarburants.

La part la plus importante des émissions naturelles correspond aux émissions
d'ammoniac par les océans (Tableau |.3). C'est aussi le terme sur lequel il existe la plus grande
incertitude aujourd'’hui (Bouwman et al., 1997). L'émission dammoniac par les océans est en
réalité bidirectionnel, et si la concentration en surface est supérieure a celle de I'atmosphére il
y émission, sinon il y adépét. Ainsi, Asman et al. (1994) ont montré que les zones polluées de
laMer du Nord peuvent émettre de I'ammoniac tandis que dans son ensemble cette mer est un
puits pour I'ammoniac. Le sens et l'intensité des échanges entre la mer et I'atmosphére
dépendent (i) de la présence dammonium dans les eaux de surface, qui résulte de la
décomposition de la matiére organique liée a l'activité du zooplancton et la présence du
phytoplancton, (ii) de l'intensité du puits chimique pour NH3 dans les premiéres couches de
I'atmosphére, qui est liée ala formation d'aérosols sulfatés (NH,4).SO,. Le sulfate provient de
I'oxydation par les radicaux OH° et NO3 du dimethyl sulfide (DMS ; CH3SCH3) émis en
grande quantité par les océans. L'autre puits chimique est I'oxydation d'NH3 par les radicaux
hydroxydes.

[.2.2 Distribution régionale des émissions

Tout d'abord, au niveau global les émissions les plus fortes sont localisées dans les continents
en voie de développement ayant une économie basée sur I'agriculture : 51% des sources
terrestres se trouvent en Asie, incluant les pays de I'ancienne URSS (Bouwman et al., 1997).
L'Amérique latine et I'Afrique viennent ensuite avec respectivement 16 et 14%, puis |'Europe
avec 9%, et enfin I'Amérique du Nord et I'Océanie avec 8 et 2%. En incluant les émissions par
les océans, 56% des émissions sont localisées dans la bande située entre les latitudes 30° Sud
et 30° Nord, le reste étant quasiment entierement localisé au nord de cette bande. Ces chiffres
sont essentiellement liés a la présence de pays ayant de fortes contributions comme par
exemple l'Inde ou la Chine.

En Europe, s I'on exclut les pays de I'ancien bloc communiste, les principaux pays
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d'élevage sont la France, I'Allemagne, la Grande-Bretagne, les Pays-Bas, la Pologne, et dans
une moindre mesure, I'ltalie et I'Espagne. En terme d'éevage bovin, qui possede le facteur
d'émission le plus élevé, c'est la France qui possédait le plus gros cheptel en 1982, avec 24
millions de tétes, et qui a donc été le plus gros émetteur d'NH; (pour les déjections animales),
avec 570 Gg NHs a*, soit & peu prés 14% des émissions européennes sur ce secteur qui étaient
estimées & 4200 GgNHsa® (Buijsman et al.,1987). Viennent ensuite ['Allemagne
(488 Gg NH3 a%), la Pologne (317 Gg NHs a?), la Grande-Bretagne (307 Gg NHs a%), puis
I'ltalie (252 Gg NH3 a*), et la Roumanie (237 Gg NH3 at).

Concernant les émissions liées a I'application d'engrais chimique, en 1982, la France
était encore en téte des pays européens avec 130 Gg NHs; a*, soit & peu prés 15% des
émissions européennes. Suivent I'ltalie (101 Gg NHs a*), la Grande-Bretagne (90 Gg NHs a*)
puis la Pologne (80 Gg NH3 a*) et I' Allemagne (77 Gg NH3 aY). En prenant en compte toutes
les sources anthropiques, la France est le pays le plus émetteur avec 709 Gg NH; a*, soit a
peu pres 14% des émissions en Europe. Toutefois, en terme de densité d'émission définie
comme la quantité émise que divise la surface dédiée a I'agriculture, ce sont les Pays-Bas qui
sont en téte (6.4t NHs km™ a*, ou t signifie tonne) devant la Belgique (5.3t NHz km? a?), la
Bulgarie (4.7 t NHz km™? a?), la Suisse (4.5t NHz km™ a?) puislaFrance (4.4 t NHs km? a*%).
Ces densités ne représentent toutefois pas toujours les densités maximales d'émissions qui
dépendent du type d'activité agricole et varient entre régions. Ainsi, Buijsman et al. (1987)
donnent une estimation moyenne de la densité d'émission pour la Grande-Bretagne de 2.1t
NH; km™? a*, alors qu'il existe les régions agricoles du sud et de I'ouest de I'Angleterre ot les
densités d'émissions sont supérieures a5t NHz km™ a® (Sutton et al., 1995c¢)

1.2.3 Variabilité spatiale des émissions

Dans le cadre qui nous intéresse, c'est a dire le dépbt sec local, la répartition spatiale des
emissions est essentielle, et donc les densités maximales d'émissions le sont. En effet, plusles
sources sont fragmentées, c'est a dire plus les zones sources (élevage) et les zones cibles
(écosystemes semi-naturels) sont imbriquées et proches, plus le dépbt sec est potentiellement
important (voir par exemple Asman, 1998). C'est précisément dans I'optique d'améliorer les
estimations de dépdts secs que les émissions dNH3 font I'objet de cartographies de plus en
plus précises. En Grande-Bretagne, une méthode d'estimation des sources avec des mailles de
5 km de coté a récemment été développée (Dragosits et al., 1998). En Europe, les meilleures
résolutions atteignent 75x75 Km (Asman, 1992).

En accroissant la résolution d'une cartographie démission, I'estimation de la quantité
totale émise a I'échelle d'un pays reste inchangée, puisqu'elle est basée sur les unités de
production, et les quantités d'azote utilisées (Dragosits, et al., 1998). En revanche, la gamme
de variation des intensités d'émission ente mailles augmente considérablement. L'estimation
de Dragosits et al. (1998) qui est réalisée par agrégation d'estimations au km? sur des mailles
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de 5x5 km? permet d'estimer un coefficient de variation intra maille qui atteint plus de 300%
en Grande-Bretagne, souvent dans les zones semi-naturelles (Nord-Ouest de I'Ecosse), donc
contribuant le moins au bilan global des émissions. Mais ces zones sont également les plus
sensibles aux dépdts. Ains la variabilité intra maille serait un indicateur des zones les plus
sensibles aux déepbts dNHs. Par ailleurs, la variabilité des émissions a des implications
importantes en terme de dépdts secs et donc en terme d'estimation des émissions nettes a
|'échelle d'une maille de 5x5 km?,

I.2.4 Tendances passees et a venir

En se basant sur I'évolution de la production agricole, il parait inévitable que les émissions
d'NH3 aient augmenté dans le monde depuis le siécle dernier. L'estimation des concentrations
atmosphériques antérieures a partir de carottes de glace (Skeffington et Wilson, 1988)
montrent que la concentration atmosphérique dNO3™ a augmenté de fagcon non équivoque au
cours de cette période, mais que la concentration en NHy est variable. Asman et al. (1988)
estiment quant & eux que la concentration en NH,4" dans les précipitation a doublé au cours de
la période 1870-1980. Ces résultats sont partiellement confirmés par les mesures réalisées a
Rothamsted (Figure 1.1).

Ainsi, il est quasiment certain que les émissions aient augmente depuis 1 siecle, maisles
mesures de concentration disponibles ne reflétent pas forcément cette tendance. Le lien entre
emissions et concentrations en NH3 n'est d'ailleurs pas auss simple que certains I'eussent
pensé ; la politique de réduction des émissions aux Pays-Bas, menée ces dix dernieres années,
ne sest pas soldée par la diminution escomptée des concentrations atmosphériques, et des
meécanismes complexes liés notamment a la présence d'autres polluants, ainsi que les facteurs
climatiques pourraient expliquer les phénoménes observeés (Erisman et al., 1999). De la méme
maniére, apres |'éclatement des anciens pays du bloc communiste, la réduction massive des
emissions (diminution du cheptel) estimée a 50% n'a pas entrainé la diminution escomptée des
concentrations d'NHy (Horvath et Sutton, 1998).

A l'avenir, les émissions globales devraient augmenter. Selon Bouwman et van der Hoek
(1997), dici 2025, les émissions devraient augmenter de 60% par suite d'une production
animale triplée, du fait de |'accroissement de la population et de I'activité économique des
pays en voie de développement (Alexandratos, 1995; a partir des données ONU 1994, cité
dans Bouwman et van der Hoek, 1997). 1l est probable que dans ce contexte les problémes de
pollution locale deviendront de plus en plus présents, notamment le dépdt local.

|1.2.5 Facteursd'émissions et incertitudes

Les sources dammoniac sont estimées a partir des recensement de cheptels, des cartes de
végétation, et de facteurs démissions défini pour chaque type d'animal, parfois suivant son
régime alimentaire, d'autres facteurs définis pour le stockage des déjections (Bouwman et al.,
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1997; Dragosits et al., 1998). Ces facteurs d'émission sont déterminés de fagon empirique, en
étudiant les effets de la composition des engrais, des lisiers ou du type d'animal et de son
régime alimentaire sur les pourcentages emis. Ces facteurs d'émission sont alors appliqués a
I'échelle du globe sans tenir compte, si ce n'est de fagon relativement grossiere, de la
variabilité climatique (Dentener et Crutzen, 1994; Bouwman et al., 1997). Or la volatilisation
de I'ammoniac, notamment lors des phases de stockage et d'épandages dépend tres fortement
de latempérature, et du vent (Génermont et Cellier, 1997), tout comme les émissions par les
plantes et les océans (Sutton et al., 1993; Asman et al., 1994).

L'incertitude sur les estimations des sources dNH3 a I'échelle globale est de I'ordre de
25% (Bouwman et al., 1997). Elle est cohérente avec la gamme des estimations de divers
auteurs (Tableaux 1.2 et 1.3). Mais l'incertitude sur la distribution des émissions est
certainement bien plus importante, du fait de I’empirisme des facteurs d’émission et de la
variabilité climatique, non prise en compte. Aux Pays-Bas, malgré les nombreux travaux
menés sur les emissions, le transport et le dépbt de I'ammoniac, la récente politique de
réduction des émissions n'a pas eu les effets escomptés sur la concentration atmosphérique des
réseaux de mesure en place, (30% d'écart), mettant en cause, entre autres choses, les méthode
d'estimations des émissions (Erisman et al., 1999).

L'ammoniac déposeé a proximité directe d'une source, sur des distances inférieures a la
taille des mailles des cartographies d'émissions ne devrait pas étre pris en compte dans
I'estimation des sources atmosphériques. Or cette quantité peut varier, entre 0% et 50%
(Sommer et Jensen, 1991; Asman, 1998; Fowler et al., 1998). L'incertitude sur les émissions
liée au dépbt sec local est donc de I'ordre de grandeur de ce dernier, c'est adire variable de 0 a
50%.

.3 L'ammoniac danslecycledel'azote

L'ammoniac atmosphérique, comme nous l'avons vu provient en maeure partie de
I'agriculture. Une fois dans |I'atmosphere, il va rapidement réagir chimiquement avec la vapeur
d'eau et les especes chimiques présentes, en méme temps gqu'’il est transporté par les vents, a
différentes distances suivant saforme chimique, et enfin se déposer sur le sol ou il participe au
cycle de I'azote du sol (voir par exemple Mariotti, 1997).

.3.1 Fixation del'azote

L'élément azote N est un nutriment essentiel pour tous les organismes vivants. L'azote N,
présent dans I'atmosphere primordiale de la terre compose aujourd'hui 78% de la masse totale
de I'atmosphere. Mais seuls quelques organismes vivants, certaines algues et bactéries sont
capables de casser la liaison N-N et peuvent fixer cette forme trés stable de l'azote. Les
ecosystémes sont donc adaptés pour utiliser les principales formes fixées de I'azote que sont
NH;" et NOs (Figure 1.2). La fixation biologique de I'azote, qui constitue environ 10% des
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échanges d'azote avec I'atmosphéere (Soderlund et Svensson, 1976), est la premiére source
d'azote pour le sol. Sur les terres émergees, la fixation biologique la plus active est réalisée par
des bactéries vivant en symbiose avec les légumineuse (fixation symbiotique), qui
transforment N, en une forme assimilable par la plante. La fixation par les organismes vivant
al'état libre dans le sol ne représenterait a peine que 10% de la fixation biologique totale (Ball
et Ryden, 1984).

Unefaible partie de |'azote est également fixeé dans |'atmospheére par la combustion et les
processus ionisant tels que le rayonnement cosmique et les éclairs (Seinfeld et Pandis, 1998).
L'homme participe a la fixation de I'azote atmosphérique a travers plusieurs voies : la culture
de légumineuse (fixation biologique), la combustion de carburant fossiles (NOy, NH3), et la
fabrication d'engrais synthétisé a partir de |'azote atmosphérique. La quantité d'azote fixé de
facon industrielle peut étre estimé comme égale a la production globale d'engrais chimique,
soit 77 TgN a* (Bouwman et al., 1997). La fixation industrielle représenterait environ la
moitié de la fixation symbiotique liée & I'activité humaine (140 Tg N a*). Cette derniére est du
méme ordre de grandeur que la fixation symbiotique des écosystémes non perturbés
(Matthews, 1994). La quantité d'azote fixée excede de beaucoup les émissions d'ammoniac,
mais est peu importante par rapport au quantités d'azote présents dans le sol.
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Figure I.2. Schématisation du cycle smplifié de I'ammoniac, dans le contexte plus général du cycle de I'azote.
(1) nitrification aérobie; (2) dénitrification; (3) lessivage (a) des anions, et (b) des cations libérés par I'apport de
NH.," et K*; (4) minéralisation; (5) organisation; (6) émissions d'NH; par (a) le sol, (b) la plante; (7) émissions de
N,O et NO au cours de la nitrification; (8) émissions de N,O et N, pendant la dénitrification; (9) absorption
racinaire dNH," et d'NOs’; (10) fixation symbiotique et non symbiotique; (11) dépot sec (a) a proximité directe
des sources et (b) aprés transport dans I'atmosphére; (12) dépdt humide par "lessivage" par la pluie; (13) dépbt
humide; équilibre gaz/aérosols avec (14) NH;NO;, (15) NH4CI, et (16) (NH,),SO,; (17) oxydation d'NH; par les
radicaux hydroxydes OH° en NO,; (18) oxydation de SO, par O; et H,0,, catalysée par NHa.

1.3.2 L'ammoniac dansle sol

L'ammoniac présent dans le sol I'est essentiellement suite a I'hydrolyse de l'urée et la
décomposition de la matiére organique, dans la réaction de minéralisation (4 sur laFigure 1.2).
La réaction antagoniste (5) sappelle I'organisation. L'ammoniac dans le sol provient donc (i)
des apports et dépots d'azote organique, et minéral (NO3 et NH,4"), et (ii) de décomposition de
la matiére organique, qui inclut les résidus végétaux, litieres, racines, et les bactéries fixatrices
del'azote (voie (10) sur laFigure1.2).

Dans le sol, I'ammoniac et I'ammonium sont en équilibre chimique (Avnimelech et
Laher, 1977). Cet équilibre est essentiellement fonction du pH et de la température du sol,
mais aussi de son activité ionique (Génermont et Cellier, 1997). Une partie de I'ammonium est
séquestré par les colloides éectronégatifs présents dans l'argile et entre en compétition avec
les autres cations majeurs pour |’occupation de ces sites de séquestration (Génermont et
Cdlier, 1997). L'ammonium est aussi absorbé par les plantes ou il est nitrifié avant d'étre
utilisé dans son métabolisme (Chaillou et Lamaze, 1997). L'ammoniac aqueux est quant a lui
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en équilibre thermodynamique avec la phase gazeuse, suivant la loi de Henry. Cet équilibre
est une trés forte fonction de la température (Génermont et Cellier, 1997). L'ammoniac sous
forme gazeuse diffuse atraversle sol et se volatilise dans I'atmosphére (6a sur laFigure 1.2).

1.3.3 Nitrification

L'ammonium est oxydé par les bactéries nitrifiantes présentes dans le sol, en milieu aérobie
pour donner du nitrate (1 sur la Figure I.2) (Firestone et Davidson, 1989), qui est un compose
plus facilement lessivable que NH,4", car étant de charge négative, il n'est pas retenu par le sol
(33). Le processus de nitrification peut entrainer la volatilisation de N,O jusqu'a des taux
N2O / NO3 de 20%. Le phénomene est favorise dans les sols humides et acides (Firestone et
Davidson, 1989). NO peut également étre emis.

1.3.4 Dénitrification

Le nitrate est I'édément nutritif azoté principal des plantes qui |'absorbent activement (9 sur la
Figure 1.2). Ce nitrate peut étre dénitrifié (2 sur la Figure 1.2), en condition anaérobie, par des
bactéries utilisant aors I'oxygene de NOsz pour leur respiration (Galbally, 1989). Le stade
ultime de la dénitrification est N, mais laréaction est souvent partielle, et conduit al'émission
de N2O. Le rapport NoO/ N, émis lors de la dénitrification augmente notamment lorsque la
concentration de nitrates, ou d'oxygene augmente, et lorsque la disponibilité en carbone, le
pH, la température du sol, et I'activité de I'enzyme nitrate réductase diminuent (Firestone et
Davidson, 1989).

1.3.5 Emission d'ammoniac par les plantes

L'ammoniac présent dans le sol n'est pas la seule source d'ammoniac pour I'atmosphere. Dans
les écosysteémes terrestres, I'ammoniac est également émis par les plantes (voie 6b sur la
Figure 1.2; Sutton et al., 1995b). C'est un équilibre du méme type que celui existant dans le sol
entre NH," et NH34 qui régit les échanges entre I'atmosphére et les plantes (Schjerring, 1991).
L'ammonium est présent dans I'apoplasme des plantes, c'est a dire la solution intercellulaire,
en contact avec l'air dans les cavités sous-stomatiques (Husted et Schjerring, 1995).
L'ammonium est un composé essentiel du cycle photorespiratoire de la plante, et est donc
présent en quantités suffisamment importantes dans les feuilles pour étre émis (Farquhar et
al., 1983).

1.3.6 Dispersion et dép6t de I'ammoniac

L'ammoniac une fois dans |'atmosphére va se disperser sous l'action du vent, et sa
concentration va décroitre rapidement autour des sources par diffusion verticale et latérale
dans I'atmosphére et par transformation chimique (Sommer et Jensen, 1991). Les sources
d'ammoniac étant principalement situées pres de la surface, I'ammoniac sous forme gazeux est
facilement absorbé par les plantes et se dépose a leur surface. Ce processus est appelé depot
sec (11 sur laFigurel.2). Il peut également étre "lessivé” par lapluie (12).
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1.3.7 Reéactions chimiques dans |'atmosphere, formation d'aérosols

L'ammoniac est la principale base présente dans I'atmosphére, elle réagit donc avec les
composes gazeux et aerosols acides présents et participe aux eéquilibres hétérogenes
gaz/aérosols; NH3/HNO3/NH4NO;3, et NH3/HCI/NH,4CI. L'aérosol couplé
(NH4)2SO,4 . NH4,NO3 existe également mais probablement sous forme dune solution
(Hightower et Richardson, 1988). Dans les zones urbaines, jusgqu'a 60% de la masse des
particules présentes peut se présenter sous forme de l'un des ions NH,", NOs- ou SO,
(Hightower et Richardson, 1988). L'équilibre entre NH3z et ces aérosols contenant de
['ammonium dépend de la température (Dlugi et al., 1994), de I'humidité relative et des
concentrations en HNO;3 et HCI (Seinfeld et Pandis, 1998).

L'ammoniac peut également étre oxydée en NOy en présence de radicaux hydroxyles (17
sur la Figure 1.2). L'ammoniac peut également étre incorporé dans toute gouttel ette d'eau, ou
noyau de condensation. Dans les nuages, NH3 peut catalyser la réaction d'oxydation de SO,
par O; ou H,O, en influant sur la solubilité de SO,, et en neutralisant I'acidité produite par
I'oxydation de SO, (Behraet al., 1989).

.4 Dépbtsd'ammoniac atmosphérique

L'ammoniac atmosphérique se dépose suivant différentes voies. |l est habituel de regrouper
ces voies en (i) dépbts humides, qui correspondent aux déepots par la pluie (RGAR, 1997), et
(i) les dépdts secs, qui rassemblent tous les autres processus ; d'abord I'absorption de
['ammoniac par la végétation, et son dépbt ala surface des feuilles (Sutton et al., 1995b), mais
auss le dépbt des aérosols par sedimentation, impaction et diffusion brownienne (Fowler et
al., 1991).

[.4.1 Dépdts humides

Les dépdts humides sont souvent mesurés avec des collecteurs de pluie ouverts. IIs sont donc
sujet a contamination par les excréments d'oiseaux, ou par le dépbt sec qui peut étre une
source de pollution important si la concentration en NH3 dans I'air est élevee, et/ou si le pH
des eaux de pluie est faible. Le choix entre collecteurs ouverts et conditionnés par la pluie
dans les réseaux de mesure est un sujet d'actualité (RGAR, 1997; Ulrich et al., 1998).

Dans nos climats tempérés, ou les précipitations sont relativement bien réparties sur le
territoire, les dépbts humides ne présentent pas une variabilité spatiale forte, et les bilans
nationaux peuvent étre établis par interpolation des mesures sur un réseau relativement peu
dense (RGAR, 1997; Ulrich et al., 1998).

Le relief pourrait toutefois étre un facteur important de variabilité spatiale des dépots
humides par les phénomeénes (i) d'augmentation des précipitations et (ii) d'enrichissement des
nuages de basse atitudes, formés en haut du relief, par les nuages a haute atitude (Fowler et
al., 1991; RGAR, 1997). Les dépbts humides mesurées au Mont Aigoua (Cévennes) dans le
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réseau RENECOFOR en France fournissent un exemple d'accroissement lié au relief (Ulrich
et al., 1998). Les dépbts humides de 1993 a 1996 y sont en effet bien supérieurs aux niveaux
mesurés dans | es régions avoisinantes, bien que les concentrations moyennes pondérées soient
plus faibles.

Le réseau de mesure du Royaume-Uni, montre que les dépots humides dNH," varient
d'un facteur 5 entre les zones agricoles ol ils atteignent plus de 10 kg N-NH," ha’ a* et le
Nord de I'Ecosse oul ils sont inférieurs & 2 kg N-NH," ha' a' (CLAG, 1997; RGAR, 1997).
En France, les dépots humides varient entre 2 kg N-NH," ha* a® et 15 kg N-NH," ha* a*,
avec globalement des dépdts plus importants au Nord et a I'Ouest qu'au Sud, ces variations
étant en genéral liées aux concentrations et non aux intensités de preécipitations (Ulrich et al.,
1998).

1.4.2 Dépodts secs

L'estimation des dépbts secs n'est pas immeédiate car ils dépendent énormément de la surface a
plusieurs titres : tout d'abord, les dépbts secs peuvent difficilement étre mesurés directement,
car I'ammoniac "dépose” est a lafois présent ala surface de la feuille et absorbé a l'intérieur
de la feuille. Si la fraction déposée a I'extérieur peut raisonnablement étre estimée par des
mesures de pluviolessivats, qui sont la différence entre dépots humides au-dessus et sous un
couvert (Ulrich et al., 1998), la fraction absorbée est inaccessible a toute mesure directe.

Pour contourner ce probleme, les dépbts secs sont estimeés a partir des concentrations
d’ NH3; mesurées, et avec I'aide de modéles d'échange foliaire (Sutton et al., 1995b) ou plus
simplement par la prescription d'une vitesse de dépot (RGAR, 1997). Cette méthode est elle-
méme incertaine, d'une part (i) a cause de latres forte variabilité spatiale des concentrations en
NH; liée a la distribution des sources (Dragosits et al., 1998; Sutton et al., 1998), et d'autre
part (ii) parce que lavitesse de dépbt varie en fonction du climat, et de la végétation (Sutton et
al.; 1994; Singles et al., 1998).

1.4.3 Bilansnationaux d'NH3; atmosphérique

Le Tableau 1.4 donne un exemple de bilan des échanges dammoniac a |'échelle du Royaume-
Uni (RGAR, 1997). Il montre que les dépdts d'NH3 par voie seche sont du méme ordre que
ceux par voie humide, contrairement au composés soufrés et aux NOy dont la composante
humide des dépbts est plus importante. Les dépots secs d'NH;3 sur le territoire du Royaume-
Uni représente environ 1/3 des émissions, contrairement aux NOy et soufres pour lesquels les
dépots secs représentent moins de 10% des quantités émises. On note que 1/5 des quantités
émises sont transportées a l'extérieur des frontieres.
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Tableau |.4. Bilan des échanges d'NH3; au Royaume-Uni sur la période 1994-1997, comparé au bilan des oxydes
d'azote et des composés soufrés qui sont deux polluants principalement issus de I'activité humaine, et participant
avec NH; al'acidification des écosystemes.

Compose Emissions Dépots Dépots Bilan  Fraction Références
1 secs humides 1 dépot sec
kt a Kt ot Kkt at Kta %
NH3 290 (260 + 30) 110° 120 60 48% RGAR, 1997
NOx 840 (780 + 60) 40 110 690 16% RGAR, 1997
Soufre 1760 (1600 + 160) 140 210 1410 40% RGAR, 1997

Sulfure = 40% du pouvoir acidifiant, 60% = azote...” estimation basée sur des modéles de dépbts.

Ces bilans nous montrent combien le processus de dép6t sec est important dans le cycle
de I'ammoniac atmosphérique, certainement plus que pour les autres principaux polluants
acides que sont les NOy et |es composés soufrés. Mais ces dépbts secs sont estimés a partir de
modeles, et sont donc sujets a une grande incertitude. De plus, ces modéles ne prennent
généralement pas en compte les dépbts locaux si ce N’ est de fagon simpliste.

|.4.4 Variabilité spatiale et temporelle des dépbts secs

Comme le montre I'étude de Sutton et al. (1998), la variabilité spatiale des émissions a des
effets importants sur la distribution les dépots secs. Les auteurs trouvent en effet, al'aide d'un
modéle de dispersion local, et de données détaillées d'émissions et de concentration, que dans
un secteur de 5x5km, les concentrations varient d'un facteur 100, et les dépbts en
conséquences. Boermans et Erisman (1993 ; cités dans Sutton et al., 1998) trouvent des
résultats semblables al'aide du méme type de modéle.

Plusieurs études basés sur des mesures et des simulations montrent que les dépbts secs a
deux kilométres d'une source, peuvent varier de 0% a 50% de la quantité dNH3z; émise
(Sommer et Jensen, 1991; Asman, 1998; Fowler et al., 1998). La Figure 1.3 montre une
estimation des dépéts annuels dNH3 a proximité d'un batiment d'éevage de volaille dont les
émissions annuelles ont été évaluées a 4800 kg N-NH3 a' (repris de Fowler et al., 1998).
Cette figure montre a quel point les dépdts varient sur 100 m autour de la source. Les dépbts
les plus élevés se trouvent sous le vent dominant de la ferme, a quelques dizaine de métres et
sélévent a plus de 200 kg N-NH; ha* a*. Au dela d'un rayon de 100 m, les dépbts secs sont
inférieurs & 40kgN-NHsha'a', et les concentrations mesurées sont inférieures a
2 ug NHz m™.
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Figurel.3. Dépdts moyens annuels dammoniac a proximité dun batiment déevage émettant
4800 kg N-NH; an™. Les dépbdts sont calculés avec le modéle LADD (Hill, 1997), et sont basés sur de statistiques
annuelles de direction et vitesse de vent et de classes de stabilité estimées avec des données mesurés sur une
station micrométéorol ogique proche du site. Adapté de Fowler et al. (1998).

La concentration varie également au cours du temps. Le rapport P95/ PSOI;| pour une
année de mesures sur e réseau national hollandais de la qualité de I'air est approximativement
de 5/1, que ce soit dans les régions d'agriculture intensive ou la concentration excede
10 ug NHz; m™ ol dans les régions moins polluées ol la concentration est inférieure a
5 pug NHz m (van der Eerden et al., 1998). De méme Aben et Dekkers (1996) ont estimé que
le rapport entre concentration de jour et concentration de nuit est d'environ 1/3, indiquant (i)
quil y a moins de dispersion la nuit, et (ii) que les sources émettent également la nuit (par
exemple bétiments). Cette variabilité temporelle des concentrations entraine, elle aussi, des
variations du dépbt car elle est corrélée a des variations des conditions de dispersion et
d'absorption du couvert (jour/nuit).

Van der Eerden et al. (1998) ont estimé les niveaux de risque de dommage de la
végétation en fonction de l'intensité de la source, a partir des mesures de concentration en NH3
(Figure 1.4). Leur étude montre, outre le fait que la zone située a moins de 100 m de la source
est exposée a des concentrations élevées, quil existe une zone ou le risque dépend des
conditions microclimatiques locale.

1 X .
LOuPX = N 3 {xtelsque Y.P(t) =X}, donc P50 est lamédiane, et P95 est la moyenne des cas correspondant

aux "5 derniers %" de la fonction de répartition de la concentration.
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Figurel.4. Rayons critiques autour d'une source correspondant a différents niveaux de risque de dommage, en
fonction des émissions. Le niveau de risgue est estimé al'aide de la dose d'ammoniac recue par la plante. La dose
est la concentration multipliée par la durée d'exposition. Adapté de van der Eerden et al. (1998).

[.5 Impact desdépbts d'ammoniac sur |I'environnement

Comme nous l'avons noté plus haut, I'intérét récent pour |'ammoniac atmosphérigue est lié a
son caractere polluant, a travers les effets écologiques de son dépbt. Les protocoles
internationaux négociés récemment sous I'égide des Nations Unies, aprés la convention sur la
pollution transnationale (Long Range Transboundary Air Pollution, LRTAP, signée en 1979 et
entrée en vigueur en 1983) montrent également un intérét croissant pour les effets écologiques
des dépbts de polluants.

bY

Les premiers protocoles (Protocole dHelsinki, 1985) visaient plutét a controler
uniquement les émissions de dioxyde de souffre et d'oxydes d'azote. Pour e Protocole d'Oslo
(1994), I'approche sest orientée vers une diminution des émissions en relation avec leurs
effets sur la santé publique et sur les écosystemes naturels. Pour cela, le concept de charge
critiqgue a éé introduit, qui correspond a la dose au-dela de laguelle la cible subit des
dommages notables (RGAR, 1997 ; Ulrich et al., 1998). Une dose est le produit d'une
concentration moyenne par la période d'exposition.

Un nouveau protocole sur les oxydes d'azote est en cours de négociation, et devrait
inclure plusieurs polluants et plusieurs effets, en tentant d'appliquer I'approche de charge
critique atous les polluants liés aux émissions d'azote, et inclure notamment les dépots acides,
d'ammoniac et des autres composés azotés (RGAR; 1997). La Communauté Européenne, dans
le cadre de ces négociations internationales, a développé des actions sur la santé des
personnes, ou des programmes comme CORINAIR, dont |'un des objectifs est de réaliser des
inventaires d'émissions et de dépdts de polluants en Europe.

On voit que dans ce cadre, ou I'effet des polluants sur les écosystémes est le critére
utilisé pour juger de I'efficacité des politiques de réduction des émissions, |'effet des dépbts
d'ammoniac sur I'environnement constitue une question centrale. Nous donnons donc ici une
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bréve présentation des effets connus des dépots d'ammoniac sur les écosystemes, en essayant
de mettre en avant ceux pour lesgquels les dépdts secs pourraient contribuer plus que les dépots
humides.

Les effets des dépots d'NH3 peuvent étre séparés en deux catégories: (i) ceux qui sont
une réponse a l'exces d'azote, entrainant I'eutrophisation des eaux et des sols, ains que des
modifications de labiodiversité, et (ii) ceux liés al'acidification (des sols), et a la modification
des équilibres de nutriments. Dans la premiére catégorie les effets des dépots d'NHx doivent
étre étudies en paralléeles avec ceux de NOy (NO,, HNOs;, HNO,, NOs), puisque les deux
contribuent a |'apport d'azote fixé. Dans |la seconde catégorie, les composés NH,, NOy et SOy
(SO,, SO,*) contribuent tous & l'acidification et a la modification des équilibres
électrochimiques du sol.

I.5.1 Eutrophisation des écosystemes semi-naturels - effets sur la biodiversité

Dans les écosystemes semi-naturels, les especes végétales sont adaptées au déficit de
nutriments du sol (Sutton et al., 1993). L'augmentation des dépbts d'azote fixé sur ces
écosystémes, durant les derniéres décades, pourrait avoir entrainé une baisse de la
biodiversité. Celle-ci abien été observée atravers I'Europe, notamment sur |es écosystémes de
type "moorland”, zones inondées, régions alpines, prairies sur sols calcaires, et dunes cotieres
(Sutton et al., 1993). Par exemple, Bobbink et al. (1992) rapportent que dans certaines régions
du Pays-Bas, 35% labruyere a été remplacée par de laprairie.

Ces changements sont attribués aux dépots d'azote, et plusieurs résultats expérimentaux
confirment cette hypothése (Skeffington et Wilson, 1988; Sutton et al., 1993; Maaike €t al.,
1998; Power et al., 1998). Toutefois la plupart de ces expérimentations sont réalisées avec des
apports de fertilisants solides ou liquides sur le sol, et sont donc peu représentatifs des dépots
secs qui correspondent a une absorption foliaire d'NHs, ou des dépbts humides pour lesquels
les doses et la composition chimique des apports sont différents (Skeffington et Wilson,
1988). Ces expérimentations apportent toutefois des indications sur les mécanismes al'origine
de latransition d'écosystéme (Power et al., 1998).

Plusieurs meécanismes peuvent étre avancés pour expliquer cette transition : (i)
['augmentation de la quantité d'azote foliaire entraine une plus grande résistance et un meilleur
taux de reproduction des insectes se nourrissant de cette plante. Ces attaques engendrent
I'apparition de trous dans le couvert qui, combinés a I'augmentation des apports d'azotes vont
permettre le dével oppement d'especes nitrophiles plus aptes a utiliser I'exces d'azote (Sutton et
al., 1993 ; Power et al., 1998). (ii) La présence danimaux est également a l'origine de
transition d'écosystemes, et il est difficile de séparer cet effet de celui engendré par le depot
(Sutton et al., 1993). (iii) Pour les foréts en particulier, le déséquilibre en cations du sol
engendré par I'excés dNH," peut entrainer une diminution de croissance du couvert (Sutton et
al., 1993), ains gu'une augmentation de la sensibilité au gel (Jalkanen et al., 1998). Le
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déséquilibre en cations du sol peut étre exacerbé par leur lessivage suite ala compétition avec
NH," pour les sites d'échange cationique du sol. (iv) D'importants dépots d'azote peuvent aussi
favoriser la formation d'algues et de champignons sur les branches et épines de coniferes
(Sutton et al., 1993).

Seules quel ques études réalisées a proximité de batiments d'élevage permettent d'éval uer
I'impact des dépdts secs sur les plantes (Kaupenjohann et al., 1989; Pitcairn et al., 1998).
Pitcairn et al. (1998) ont mesuré une modification de la composition florale avec la distance
en aval d'un batiment d'éevage, avec une majorité d'especes ayant une affinité pour |’ azote
pres de la source, comme par exemple Deschampsia flexuosa L. et Holcus lanatus L., ou la
concentration en NH; atteint 50 ugNHsm™®, et les quantités déposées excédent
40 kg N-NHs hat a'. Pitcairn et al. (1998) montrent en outre que la proportion d'espéce
nitrophile décroit tres vite en aval de la source, et passe de prés de 50% a 20 m a moins de
10% au dela de 50 m. En revanche les especes plus sensibles et les mousses, représentent
moins de 5% des especes présentes a 20 m, et augmentent progressivement pour atteindre plus
de 50% a 300 m.

Pitcairn et al. (1998) montrent par ailleurs que la concentration foliaire en azote des
mousses croit avec la concentration en NH3 dans I'air, et atteint un maximum d'environ 3% du
poids sec pour des concentrations supérieures & 20 & 40 pg NHs m (Figure 1.5). Le méme
type de résultat est observe sur les arbres, mais la croissance de la concentration foliaire est
moins marquée, parce que |’ absorption foliaire représente une faible fraction de |’ absorption
d'azote total chez les arbres. Les résultats de Pitcairn et al. (1998) suggérent le potentiel
intéressant que représente |es mousses comme bioindicateurs des dépots secs.
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Figure 1.5. Concentration foliaire en azote (% poids sec) dans des mousses en fonction de la concentration en
ammoniac dans I'air a proximité de 4 batiments d'é evage. Repris de Pitcairn et al. (1998).

|.5.2 Acidification des sols et eaux douces

Le cycle interne des nutriments dans les écosystemes naturels engendre une production
importante de protons H* qui sont consommés lorsque I'écosystéme n'est pas perturbé.
L'acidification du sol est donc liée a une perturbation de I'écosystéme, notamment, la coupe en
forét, qui entraine le lessivage des cations (Sutton et al., 1993 ; Nissinen et Hari, 1998), ou le
dépdt de polluants atmosphériques (Skeffington et Wilson, 1988).

Les processus conduisant a l'acidification du sol suite a des dépbts d'NHy sont
schématises sur la Figure 1.6. L'azote dans la plante est assimilé sous forme R-NH,, donc
I'assimilation d'azote sous forme NH,4" doit théoriquement entrainer la libération d'un proton
dans le sol afin de maintenir I'électroneutralité des tissus. Toutefois, certaines mesures (Yin et
al., 1997), sur des plantes en C; et C,4, semblent indiquer gque la plante rejette entre 1.5 et 2
moles d'H* par mole d'ammonium assimilée et n’ absorbe que 0.5 & 1 mole d'H" lorsqu'elle
assimile 1 mole de nitrate. Ces valeurs engendrerait une acidification plus importante du sol
(bilan en gras sur laFigure 1.6).

L'ammonium qui n'est pas assimilé par les plantes ou la matiere organique peut étre
nitrifié en NO3 par I'activité microbienne du sol. L'effet est également acidifiant, et libere en
théorie 2 protons (Figures |.2 et 1.6). L'assimilation ou la dénitrification du nitrate neutralise
partiellement cette acidité (Figure 1.6). Une partie du nitrate présent dans le sol peut également
étre lessivée, entrainant avec elle un proton ou un cation par mole de nitrate, ce qui accroit
I”acidification du sol.

La Figure 1.6 montre également que le dépot d'NH, sous forme d'NH3z ou dNH," a un
effet différent sur le bilan de proton du sol, puisque I'apport sous forme NHz consomme un
proton pour la transformation en ion ammonium. Ainsi donc le dépdt sec est moins acidifiant
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que le dépdt humide. Toutefois, il faut garder & I'esprit que I'ion NH4" qui se dépose est le
produit de la neutralisation de H,SO4; ou HNOs, et que donc |'acidité apportée par NH;" trouve
en réalité son origine dans les polluants acides SO, et NO.

BILAN. NH,*: 1a2H+ | [2a3H+
NH, : OalH+ | |1a2H+

l -1H*

<

A4

(+15;+2HY

4

Assimilation NOy |<— -1H* (-05;-1H

Lessivage 4—
ou-1M*

Figure.6. Effets des dépots atmosphériques dNH; ou dNH," sur le bilan de protons du sol. La production dH*
dépend de la forme de dép6t d'NH, et du devenir de I'ion NH,". M* représente les cations du sol (Ca®*, Mg**,
K™"). Le bilan correspond a la somme des contributions positives et négatives. Les chiffres entre parenthéses
correspondent aux mesures de Yin et al. (1997) pour une plante en C, et en C; de gauche a droite. Le bilan
correspondant, au-dessus, conduit a une acidification plus importante du sol. En revanche, la dénitrification ou la
minéralisation (traits pointillés) conduisent a une acidification moins importante. Adapté de Sutton et al. (1993).
L'ammonium peut dans certains cas étre lui méme lessivé auquel cas cela induit une
acalinisation du sol, mais potentiellement une acidification ultérieure de I'eau lorsqu'il y aura

nitrification de cet ammonium.
1.5.3 Baisse delarésistance aux stress abiotiques des plantes

Nous avons évoqué ci-dessus les risques de stress biotiques (attaques dinsectes,
champignons) liés a l'accroissement de la concentration d'azote des feuilles. Mais les dépots
d'NH, ont également des effets indirects sur les plantes, par les déséquilibres de nutriments
gu'ils peuvent engendrer.

NH,", est le cation dominant dans les dépots humides (Kallweit, 1995). S'il est en
exces, il peut limiter I'absorption d'autres cations et engendrer alors un déséquilibre de
nutriments dans les tissus qui va diminuer la résistance de la plante au gel ou a la sécheresse
(Power et al., 1998 ; Jalkanen et al., 1998).

L e déséquilibre en nutriments peut étre induit par la compétition avec NH4" présent dans
le sol, mais il peut également étre exacerbé par le lessivage des cations du sol. En effet, en
occupant les sites de rétentions cationiques du sol, il peut provoquer le lessivage dautre
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cations (K*, Mg®, Ca®*, AI®"), entrainant le déséquilibre nutritif de I'écosystéme (Roelofs et
al., 1985).

1.5.4 Effetsbénéfiques des dépbtsd NHy ?

Potentiellement, I'apport d'azote dans les écosystemes ayant un déficit d'azote pourrait
entrainer une augmentation de la croissance des plantes. L'effet sur la séquestration du
carbone serait bénéfique du point de vue du réchauffement global. Toutefois, I’ effet n’est pas
linéaire, comme I’ indiquent les travaux de Nissinen et Hari (1998). Ils montrent, sur la base de
simulations, qu'une multiplication par 5 des dépdts humides d'azote (NH4" et NO3) pourrait
entrainer une augmentation de 12% de la croissance d'une forét de pin.

A l'inverse, Cannell et Thornley (1998) montrent, en utilisant le Hurley Pasture Model,
gue les écosystemes pauvres en azote pourraient, a long terme, étre capables de séquestrer
proportionnellement plus de carbone dans une atmosphere plus riche en CO,. Leur résultats
montrent en outre quil est important de prendre en compte I'évolution dynamique des
échanges de nutriments, et notamment |'azote, pour simuler |a réponse des écosystemes a une
augmentation du CO, atmospheérique.

Parallelement, MacDonnald et al. (1992) indiquent que l'augmentation des dépots
dammonium d'un méme facteur 5 pourrait entrainer une diminution d'environ 50% de
I'oxydation du méthane par les micro-organismes du sol. Le méthane (CH,) étant un puissant
gaz a effet de serre, I'effet combiné de I'augmentation de la croissance des plante et de la
diminution de I'oxydation de CH,4 pourrait ne pas étre positif. Par ailleurs, MacDonnald et al.
(1992) suggérent également gu'une augmentation des dépdts pourrait entrainer une
augmentation des émissions de N,O qui est un puissant gaz a effet de serre.

1.6 Objectifsdelathese

Nous avons vu dans cette introduction que les dépbts locaux d ammoniac constituent a
plusieurs titres un probleme important en matiere de la pollution. L’ objectif de cette these est
de mieux comprendre les facteurs a I’ origine du dépdt sec local, de développer un modéle
permettant de quantifier ces dépbts et leurs variabilité en fonction de la végétation et du
climat. Le développement du modéle nécessite d obtenir les données expérimentales
permettant d’ évaluer la qualité et la sensibilité de ce modéle.

* Le chapitre Il fait la synthese bibliographique des mécanismes a I’ origine des
dépdts secs. Les mécanismes de la dispersion dans I’ atmospheére et dans le couvert
sont d abord étudiés, puis sont abordés ceux concernant |’ échange de I’ammoniac
gazeux entre la plante et I’ atmosphere.

e Le chapitre Il traite du développement du modele. Le modele de dispersion
lagrangien stochastique est d’abord présenté, suivi de la paramétrisation de la
turbulence dans le couvert, puis le modele d' échange foliaire est détaillé, et enfin la
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méthode de couplage et la mise en oauvre du model e sont décrites.

* Lechapitre IV présente les expérimentations de dépdt local réalisées sur un champ
de mais qui permettrons d'évaluer le modele. Le détail de la méthode
expérimentale est donné, et les résultats discutés. Une estimation des dépots secs
locaux est également discutée.

* Lechapitre V détaille, dans une premiére partie, la "validation" du modele a l'aide
des données du chapitre IV et d'autres données sur prairie. Dans une seconde
partie, la sensibilité du modéle a ses parametres est étudiée.

* Enfin, dans le chapitre VI le modéle est utilisé pour éudier I'impact des facteurs
liés alaplante et au climat sur le dépbt sec local. L'effet de chacun de ces facteurs
est d'abord étudié indépendamment des autres. Leurs effet couplé est ensuite étudie
al'aide de données climatiques contrastées.
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Il. LESMECANISMES DU DEPOT SEC D'AMMONIAC

1. LESMECANISMESDU DEPOT SEC D'AMMONIAC

Résumé
Dans ce chapitre, nous décrivons les mécanismes a l'origine du dépdt sec dammoniac. Trois processus

sont décrits successivement : la dispersion de scalaires passifs dans la couche limite de surface (CLS), le transfert
dans la végétation, et I'échange d'ammoniac entre l'air et lafeuille.

La dispersion dans la CLS résulte de la combinaison de I'advection, et de la diffusion turbulente du
scalaire. Cette derniére est une fonction de la vitesse de frottement u- et du parameétre de stabilité Z/ L. Mais la
dispersion peut également sexprimer en fonction de I'écart-type des composantes de la vitesse du vent (g, G, €t
gy), €t des échelles de temps lagrangiennes de la turbulence (T, et T.,). L'évolution de ces variables dans la
couche limite et en fonction du paramétre de stabilité est détaillée, ainsi que la cohérence de leur paramétrisation.

Dans le couvert végétal, le transfert de scalaires est fortement affecté par I'intermittent de I'écoulement.
Cette intermittence résulte de I'existence de structures cohérentes de grande échelle. On retrouve sa signature
dans les spectres d'énergie des vitesses et des flux, mais auss dans les moments d'ordre 3 (Skewness) et 4
(Kurtosis) de laturbulence, et dans T, et T,,. Dans le couvert, ces derniéres sont constantes, tandis que la vitesse
moyenne du vent (u),g; et g, augmentent exponentiellement avec la hauteur et sont fonctions de I'indice foliaire.

L'échange foliaire d'ammoniac est un processus bidirectionnel. L'ammoniac en effet peut étre absorbé ou
émis par la plante. Nous utilisons ici I'analogie avec les schémas de résistance pour décrire les processus
d'échanges foliaires. L'intensité et le sens des échanges dépendent, de la résistance de couche limite de feuille (rp)
de la résistance stomatique (rs), mais auss du point de compensation stomatique (Cg), €t de la résistance
cuticulaire (ry,).

Larésistance rp, est souvent déduite de lois de convection forcée, mais des régimes de convection libre ou
mixte peuvent également apparaitre dans le couvert, notamment en lien avec l'intermittence de I'écoulement. La
résistance rs pour I'ammoniac (reyws) est en général équivalente a celle pour la vapeur d'eau, a un coefficient pres.
Elle dépend toutefois également de la distance moyenne de diffusion dans les stomates qui pourrait étre une
fonction de C,.

Le point de compensation C; varie tres fortement en fonction de la température des feuilles, entrainant une
variation saisonniere importante. Mais il dépend aussi du métabolisme azoté de la plante, a travers la
concentration en ions NH," et H" dans I'apoplasme. Cette dépendance est a I'origine de fortes variations de C
entre écosystemes, notamment en fonction des apports azotés de la plante. Elle entraine également des variations
saisonnieres liées a la sénescence. La résistance r,, caractérise les dépots dNH; sur les surfaces externes des
feuilles. Elle dépend de la présence d'eau ala surface des feuilles, et c'est pourquoi €lle est souvent paramétrée en
fonction de I'numidité relative de I'air. Mais la combinaison de la transpiration des feuilles et de la présence de
sels acides aleur surface affecte également r,. Le déterminisme de C; et r,, est aujourd’hui encore mal connu.
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I1.1. Dispersion de polluants dans la couche limite atmosphérique

Le dépbt sec dammoniac gazeux a proximité des sources dépend de nombreux facteurs, liés a
la turbulence atmosphérique mais aussi ala plante et sa capacité a échanger I'ammoniac. Dans
ce chapitre, nous alons détailler les mécanismes de transport turbulent de "scalaire passif"
dans la couche limite de surface et dans le couvert végétal, qui assurent le transfert du gaz
entre les sources et les puits, et présenter les différentes approches permettant de modéliser
ces mécanismes. Ensuite nous analyserons les processus d'échange entre la feuille et I'air qui
I'entoure, ainsi que le dépbt sur les surfaces externes de la plante, en fonction de paramétres
liés au microclimat et ala plante.

1.1 Dispersion de polluants dansla couche limite atmosphérique
[1.1.1 Structure dela couche limite atmosphérique

La couche limite atmosphérique (CLA) se décompose en plusieurs sous-couches qui sont
caractérisées par des processus de transfert et des parameétres d'échelle différents (Holtslag et
Nieuwstadt, 1986 ; Figure Il.1). La structure de la CLA est déterminée par le cycle de
réchauffement et de refroidissement de la surface terrestre sous I'action du rayonnement
solaire.
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Figure I1.1. Schéma simplifié des différentes sous-couches de la couche limite atmosphérique, avec les hauteurs
caractéristiques de jour, ou h, est la hauteur caractéristique des ééments de rugosité, V est la viscosité
cinématique de l'air, et u- lavitesse de frottement.

Dejour, par ciel clair, lorsgue la surface du sol est plus chaude que l'air, la CLA prend la
forme d'une couche de convection mixte (CCM), ¢’ est a dire dans laguelle la convection est a
la fois d'origine thermique et dynamique. Autour de midi solaire, elle peut atteindre 2 km
datitude et correspond a une zone ou la vitesse du vent et la température potentielle de I'air
varient peu avec l'altitude sur (Figure 11.2).
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Figure I1.2. Profils caractéristiques de vitesse du vent U, direction du vent d, et température potentielle ©, dans
la couche limite atmosphérique, de jour par ciel dégagé, repris de Kaimal et Finnigan (1994).

Le haut de la CCM est délimité par une couche dinversion thermique ou le gradient
thermique positif "détruit” la turbulence (Figure 11.2). Ainsi de jour, cette couche dinversion
forme un "couvercle" et la CLA constitue alors un "réservoir" quasiment étanche. La variation
temporelle de la masse d'un composé, contenue dans une colonne d'air verticale (sy), peut
donc étre déterminée a partir de la différence entre le flux a la surface (Fo) et celui ala hauteur
dinversion z (F;) par (Garratt, 1992) :

Fo- Fy
% = Oz (I1.1)

Cette approche permet de réaliser des estimations de flux de surface sur de larges échelles
spatiales par sondage régulier de I'atmosphére, avec des ballons ou des avions.

De nuit, par ciel dégagé, la surface du sol devient plus froide que l'air, par
refroidissement radiatif, et une couche limite nocturne (CLN) sinstalle. Cette couche est dite
"stable", ou stratifiée, car le gradient thermique positif agit contre la turbulence. Une CLN peu
stratifiée est caractérisée par une turbulence relativement homogene. Par vent faible et fort
refroidissement, I'écoulement devient intermittent : de longues périodes pendant lesquelles les
fluctuations sont presque nulles, alternent avec de courtes périodes de turbulence prononcée
(Garratt, 1992 ; Gryning, 1999).

La hauteur de la CLN est trés faible (50 a 200 m de nuit), soit de I’ ordre de 10% de la
CCM. La conservation de la masse exprimée dans I'Egn. 11.1 est valable pour la CLN, en
remplacant z par h,, la hauteur dela CLN, et en notant que de nuit, le flux ala hauteur h, (Fp,)
est négligeable.

La température utilisée en météorologie est latempérature potentielle, 8= T+ (g/ Cp) z
qui est la température gu'une parcelle dair, située a la hauteur z et donc a la pression
hydrostatique p(2) = po - o g z, aurait si elle était portée de facon adiabatique a la pression
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po=1bar. Ici, o est la densité de I'air ala surface, et g est I'accél ération due a la gravité. Le
terme g/ C, est appelé gradient adiabatique sec, et vaut approximativement 1°C/ 100 m en
atmosphere non saturée de vapeur d'eau. On voit donc qu'en pratique, sur une faible épai sseur
a proximité de la surface, température et température potentielle sont approximativement
égales, et peuvent étre confondues.

Pres de la surface, se développe une couche limite de surface (CLS), de quelques
dizaines de métres de hauteur, qui est définie comme la zone ou la direction du vent ne varie
pas avec |'dtitude. Elle atteint 10% de la hauteur de la CCM de jour. De nuit, €elle est plus
petite, mais représente une plus grande proportion de la couche limite nocturne. Dans la CLS,
laforce de Coriolis peut étre négligée, et la variation de la direction du vent avec I’ altitude est
négligeable. Coantic (1976) donne une estimation de la hauteur de la couche limite de surface,
basée sur la définition du vent géostrophique :

du’

ou hy est la hauteur pour laquelle les flux restent invariants a dpres, u- est la vitesse de
frottement a la surface, G est le vent géostrophique di aux gradients de pression horizontaux
typiquement de I'ordre de 10 m s, et f. est le paramétre de Coriolis, f. =2 Qsin @, ol Q2 est
la vitesse de rotation angulaire de la terre (7.29x10° rad s?), et @ est la latitude (rad). f. est
positif dans I'hémisphére Nord, négatif dans I'némisphére sud, sa valeur a Paris (latitude
48°N) est d'environ 10s?, il vaut 5s* & 20°N et de 13s* & 60°N. La Figure 11.3 montre
guaux latitudes tempérées, la couche de surface n'excéde pas 20 a 30 m sur prairie (U
typiquement de I'ordre de 0.3 & 0.5 ms™), et 50-100 m sur forét. Cela signifie que I'analyse
des transferts basée sur les lois de la CL S ne se justifie qu'a proximité de la surface.

200

150

0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0
U, ms?
—20°N — =45°N - - - 60°N
Figure 11.3. Evolution théorique de la hauteur hy de la couche limite de surface. hy est calculée a partir de

I'Egn. 11.2, avec 0= 10%, en fonction de la vitesse de frottement, et de la latitude du lieu considéré. Le vent
géostrophique est fixé 810 ms*, mais en réalitéil est lié a u..

Une caractéristique importante de la CLS est que les transferts y sont déterminés par
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I'interaction avec la surface, et les flux de quantité de mouvement et de matiere sont constants
et égaux a leur valeur "a la surface". En neutralité thermique, le transfert dans la CLS est
entierement déterminé par d, et la vitesse de frottement u-. Holtslag et Nieuwstadt (1986)
proposent une classification des différentes couches de I'atmosphére en fonction du parametre
de stabilité h,/ L, et de la hauteur adimensionnée z/ h,. Ici h, est la hauteur de la couche
limite atmosphérique, et L est lalongueur de Monin et Obukhov. La couche limite de surface
n'est définie qu’ en condition faiblement stable ou instable. Les processus d'échange de masse
et de quantité de mouvement dans la CL S sont abordés ci-apres.

[1.1.2 Moyennes de Reynolds

Dans la suite, les coordonnées d'espace seront notées x, y et z pour les directions dans le sens
du vent, perpendiculaire au vent vers sa gauche, et verticale respectivement. Les vitesses
instantanées du vent correspondantes seront respectivement notées u(t), v(t), w(t). La
concentration instantanée d'un gaz non pesant quelconque sera notée c(t). Les modeles qui
seront présentés par la suite sont paramétrés par |les moments statistiques de la turbulence, et il
parait donc important de rappeler certaines notions sur la mesure de ces moments dans la
couche limite et le couvert végétal.

Chagque variable d'état de la turbulence (par exemple u(t)) se décompose en une
composante moyenne u indépendante du temps puisque I'écoulement est stationnaire, et une
composante fluctuante u'(t) (Reynolds 1895, cité dans Garratt, 1992), ou u, la moyenne de
Reynolds, n'est pas une moyenne temporelle mais une moyenne d'ensemble sur un ensemble
de réalisation "virtuelles' de I'écoulement. Les moyennes de Reynolds ont notamment les
propriétés suivantes :

u =0 (11.3)

Uw = U.w + Uuw (11.4)

Le terme uw est la corréation turbulente entre u et w, il sagit du flux vertical de quantité de
mouvement. Les spectres d'énergie des vitesses du vent et des scalaires passifs dans la CLS
(Figure 11.4) montrent qu'il est possible (1) d'assimiler moyenne temporelle et moyenne
d'ensemble, a I'aide du théoreme ergodique (Soize, 1993), et donc de relier |la théorie de la
turbulence basée sur des moyennes d'ensemble aux mesures basées sur des moyennes
temporelles, et (2) de supposer la turbulence stationnaire sur des échelles de temps de I'ordre
de 1 h (Figurell.4).
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| — —

Periods 2_: {heurss)

Figure I1.4. Spectre caractéristique de la vitesse horizontale [(w/ 277)E(c) = f S,(f)] a une dltitude de 100 m, en
fonction de la période en heures. f = w/ 2mest lafréguence, D'apres Van der Hoven, 1957.

Plusieurs remarques doivent étre faites : (1) la durée nécessaire a l'estimation des
variances est deux fois plus longue gque pour |'estimation de la moyenne, et presque 10 fois
plus longue pour I'estimation du coefficient d'aplatissement (moment d'ordre 4) (Lumley et
Panofsky, 1964); (2) pour une turbulence gaussienne, cette durée augmente linéairement avec
I'intensité de turbulence et |'échelle de temps intégrale 7, selon laloi suivante :

u’ I
T > 2 o ? (11.5)

Ou Ty, est la durée dintégration nécessaire, et J est I'erreur relative sur I'estimation de u2,
Haugen (1978) a estimé que pour des flux de gaz et de chaleur, et les variances concernées,
I'erreur commise en utilisant un pas d'intégration d'une heure serait de I'ordre de 3.5 a 5% dans
la CLS, et augmenterait jusqu'a 10-50% pres de la surface. Les durées estimées pour obtenir
une erreur de 1% sur les moyennes de vitesse en fonction de la hauteur dans un couvert de
mais montrent que I'hypothese d'ergodicité est difficile a combiner avec I'hypothese de
stationnarité dans la partie inférieure du couvert vegétal (Figure11.5).
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Figurell.5. Temps dintégration (T,, nécessaire pour calculer la vitesse moyenne du vent horizontal en fonction
de la hauteur dans un couvert de mai's, calculé a partir de I'Eqgn. 11.5, et des données de Wilson et al. (1982), en
prenant comme échelle de temps lagrangienne T, = 0.3 h/ u. (Raupach et al., 1996). L'intensité de turbulence
0,/ u est del'ordre de 1 en haut du couvert et augmente jusqua4az/h=0.2.

L'erreur sur l'estimation de la moyenne temporelle a partir dun nombre fini
d'échantillons N décroit quant & elle comme I'inverse de N2, Une valeur de N supérieur & 1000
permet d'assurer une erreur sur la moyenne inférieure a 10% (Haugen, 1978, cité dans Kaimal
et Finnigan, 1994). Toutefois le nombre de points nécessaires augmente pour des moments

d'ordre supérieur.
I1.1.3 Flux dansla couchelimite de surface

En conditions de neutralité thermique, la CLS atmosphérique est I'analogue de la couche
limite inertielle pour un écoulement en soufflerie (Garratt, 1992). C'est la zone située
suffisamment haut au-dessus du couvert végétal, pour étre en dehors de la sous-couche de
rugosité (SCR) dont la hauteur z est de I'ordre de deux a quelques fois la hauteur du couvert
végétal h (Cellier et Brunet, 1992).

Le flux vertical d'un scalaire dans la CLS est la somme de plusieurs composantes ;
I'advection par e mouvement moyen, la diffusion moléculaire, et le mouvement turbulent :

__ dcC __ __  écC
Fe=p (wc -Dc?):p(w.c + wc' -DCE) (11.6)
a7 T
H=pC, (Wt -DTW):,OCp (w.T + wt -DT?) (1.7)

ol F. est le flux (kg m? s™*) du composé de concentration moyenne volumique C (m* m™), D¢
est la diffusivité moléculaire du composé gazeux considéré (m?s™), H est le flux de chaleur
sensible (W m), T et t' sont respectivement les composantes moyennes et fluctuantes de la
température, C, est la capacité calorifique de |'air a pression constante (J kg'K™), et K est la

diffusivité "thermique” moléculaire de I'air (m?s?). Par convention, le flux de composé
gazeux ou de chaleur est compté positivement lorsqu'il est dirigé vers le haut.
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Dans la CLS, la diffusion moléculaire est négligeable devant la "diffusion” turbulente,
ce qui simplifie les Eqns. 11.6-11.7. Le spectre d'énergie des flux dans la CLS montre en effet
gue le poids des fréguences correspondant a la diffusion moléculaire est tout a fait négligeable
dans le calcul du flux. La diffuson moléculaire reprend de I'importance a proximité des
surfaces lorsque le flux turbulent est plusfaible, et en particulier dans le couvert végétal.

En général, a proximité de la surface, la vitesse verticale moyenne w peut-étre
considérée comme nulle au-dessus de couverts homogenes, (Lee, 1998). Toutefois, dans un
certain nombre de cas, w n'est pas nulle, par exemple lors d'un changement de rugosité
(Finnigan et Brunet, 1995). Nous approfondirons le cas du changement de rugosité (Chapitre
[1.2) qui est un cas intéressant du point de vue du dépdt sec dammoniac a proximité des
SOUrces.

Plus haut dans I'atmosphere en condition de convection libre, on observe des remontées
rapides d'air chaud et des descentes lentes d'air froid (Lee, 1998). La vitesse moyenne verticale
est nulle a condition d'échantillonner sur une période suffisamment longue pour qu'un nombre
important de structures convectives passent par le point de mesure. Cette variabilité spatiale
de w se reconnait dans la non-symétrie de la distribution de probabilité de w dans la CCM
(Luhar et Britter, 1989).

On peut donc considérer w comme nulle pres de la surface, et les Egns. 11.6-11.7 se
simplifient pour donner danslaCLS:

Fc=p wc (11.8)
H=pC, Wt (11.9)

Ces flux peuvent directement étre mesurés a partir de méthodes de corrélations turbulentes
(Kaima et Finnigan, 1994). Toutefois pour I'ammoniac, ces méthodes sont difficilement
applicables aujourd hui, du fait de la forte réactivité du gaz, et d'autres méthodes ayant des
périodes d'échantillonnage plus longues sont nécessaires. Notamment, des modeles de
diffusion turbulente permettent d'exprimer le flux en fonction des gradients de grandeurs
moyennes dansla CLS. Le chapitre suivant décrit ces modeles.

I1.1.4 Relationsflux-gradient

Par analogie avec la diffusion moléculaire, on définit dans la CLS des diffusivités turbulentes
pour la quantité de mouvement, la chaleur et tout autre scalaire passif. Celles-ci relient les flux
turbulents exprimeés par les Egns. 11.8-11.9, aux gradients des grandeurs moyennes :

JiC
Fe = - pKe o7 (11.10)
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(11.11)

Ou K, K} sont respectivement les diffusivités turbulentes verticales pour les gaz et la chaleur.
Nous les noterons parfois K, dans la suite du document. Elles sont typiquement de trois ordres
de grandeur supérieurs aux diffusivités moléculaires correspondantes.

Une hypothese importante dans la CLS est que les diffusivités turbulentes pour tous les
scalaires passifs sont identiques. Cette hypothése se justifie si la densité du gaz considérée
n'est pas beaucoup plus grande que celle de l'air. Ceci exclut notamment les gaz lourds
(Gopalakrishnan et al., 1997) et les gaz dont la température est tres différente de la
température de l'air (van Dop, 1992).

La Figurell.6 illustre le mécanisme de diffusion turbulente, et montre pourquoi il y a
analogie entre flux turbulent et diffusion suivant le gradient moyen. Une particule située en A,
dont la fluctuation de vitesse W' est positive aura une concentration plus élevée que la valeur
moyenne entre A et B, et donc un « ¢’ positif » De méme, une parcelle dair située en B avec
un w' négatif aura une concentration inférieure ala moyenne AB. Ainsi un gradient négatif de
concentration moyenne entraine un flux w'c’ positif.

A hauteur

A

Concentration moyenne

Figure 11.6. lllustration de la relation entre flux turbulent et processus de diffusion. Le profil est typique d'un
profil de concentration en vapeur d'eau ou température moyenne a proximité de la surface de jour. Voir dans le
texte pour une explication.

L'analogie entre échange turbulent et diffusion moléculaire se justifie par le fait que les
deux meécanismes sont des processus diffusifs, résultant de la combinaison d'un tres grand
nombre de trgjectoires de "particules fluides' pour la turbulence, et de molécules pour la
diffusion moléculaire. Pour la diffusion moléculaire, le libre parcourt moyen des molécules est
bien plus petite que I'échelle sur laquelle les gradients moyens varient significativement.

L'analogie est justifiée lorsque I'échelle a laquelle se font les échanges turbulents
(I'échelle caractéristique des tourbillons porteurs d'énergie), est tres inférieure a I'échelle de
longueur pour laguelle les gradients de valeurs moyennes changent de facon significative
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(Corrsin, 1974).

Une formulation différente de ce critére nous vient de Wyngaard (1982) qui a montré
gue l'analogie est justifiée si les termes de production et de dissipation des flux turbulents
étaient localement en équilibre. Kaima et Finnigan (1994) prolonge le raisonnement en
indiquant qu'il faut également que le terme d'advection du flux turbulent soit négligeable. Ces
définitions rejoignent celle de Corrsin (1974), puisqu’elles indiquent que la turbulence
porteuse des échanges est générée localement, et n'est pas transférée par des mouvements de
plus grande échelle. En d'autres termes, il n'y a pas de flux d'énergie cinétique de la turbulence
(ECT), celle-ci est produite et dissipée localement.

Un autre argument vient de Raupach (1989), qui reprend la théorie de Taylor de la
diffusion par mouvements continus (Taylor, 1921 ; Tennekes, 1982), pour montrer que
I'analogie entre dispersion et diffusion turbulente n'est correcte que loin de la source de la
quantité considérée. Dans la CLS, I'analogie est justifiée, et cohérente avec les mesures s'il
n'existe pas de perturbations extérieures (collines, changement de rugosité) (Garratt, 1992 ;
McNaughton, et Laubach, 1998), mais dans les couverts végétaux, ces conditions sont mises
en défaut, par la combinaison de la proximité des sources, et de |'intermittence des échanges
(Raupach, 1989; Denmead et Bradley, 1985). Nous reviendrons plus en détail sur ce point
dans le chapitre IlI.

I11.1.5 Relationsdesimilitudedansla CLS

Nous ne reviendrons pas sur la théorie maintenant classique des similitudes de Monin et
Obukhov (Coantic, 1976 ; Garratt, 1992 ; Kaimal et Finnigan, 1994) qui définit la variation
des diffusivités turbulentes K. et Ky en fonction du paramétre de stabilité Z/L, ou L est la
longueur de Monin et Obukhov. Nous nous contenterons de définir les termes nécessaires a
I'étude de la dispersion de I'ammoniac dans la CLS, ainsi que certains points qui nécessitent
éclaircissement ou discussion.

Dans la CLS, au-dessus dun couvert végétal, en conditions stationnaires et
horizontalement homogénes, 5 parameétres déterminent entierement I'écoulement. Il sagit de la
hauteur z - d, latension de frottement de surface 1o / p, le paramétre de flottabilité g / 6, et les
flux de chaleur latente AE / p et sensible H / p C,.. Cette combinaison de paramétres permet de
construire trois échelles uniques : I'échelle de vitesse u- = [ 77 p I'échelle de température
T-=-H/pCyu, et I'échelle de longueur L. Ici d est la hauteur de déplacement, liée a la
présence du couvert, u- est la vitesse de frottement, A est la capacité calorifique de I'eau a
pression constante, E est le flux de vapeur d'eau, et L est lalongueur de Monin et Obukhov. L
est égal au rapport de la production (ou destruction) d'énergie cinétique de la turbulence par le
travail des forces d'Archiméde sur celle par le mouvement turbulent (Coantic, 1976 ; voir
aussi Annexe A6). Le parameétre de stabilité Z / L est défini par (Garratt, 1992) :
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g H/(C,T) + O6LE
“p u/kz

z-d
T (11.12)

Le plus souvent, la contribution du flux de chaleur latente est négligée devant celle du flux de
chaleur sensible. Cette approximation est justifiée a moins de 10%, pour des rapports de
Bowen (H / LE, ou L est la chaleur latente de vaporisation de |’ eau) compris entre 0.6 et 1.5
(Garratt, 1992 ; p 37). Les cas ou le flux de chaleur latente ne devrait pas étre négligé sont
essentiellement les systémes saturés en eau, combinés avec des températures de surface
élevees, tels que les foréts équatoriales, les riziéres, ou les lacs dans la zone équatoriale
humide. En conditions extrémes, les corrections sont au maximum de 50%, et seront négliges
dans cette étude.

Le parametre de stabilité Z/ L est négatif lorsgue la stratification est instable, et positif
pour une stratification stable. En conditions de stratification neutre, Z/ L est nul. Lathéorie de
Monin et Obukhov définit les diffusivités turbulentes pour les scalaires passifs, a partir d'une
théorie de longueur de mélange, en y intégrant des fonctions de correction universelles qui
dépendent du parametre de stabilité Z/ L (Kaimal et Finnigan, 1994) :

Ku- (z-d)
Kh = Kc =

a(zd) /1) (11.13)

ou k est la constante de von Karméan, k= 0.4 dansla CLS et @ est e gradient adimensionné de
concentration. Ici I'hypothese est faite quil y a équivalence entre ¢, et @. La diffusivité
turbulente pour la quantité de mouvement est définie de la méme maniére. Mais il n'y a pas
similitude entre transfert de quantité de mouvement et transfert de scalaire passif,
essentiellement a cause de I'action des forces de pression et de la localisation des sources et
puits a la surface. Aingi, I'expression du parametre de correction ¢, est différente de ¢ et @
(Kaimal et Finnigan, 1994)

Les fonctions de correction ¢, @, ¢, ont été paramétrées par de nombreux auteurs, a
partir de plusieurs jeux de données expérimentaux (Dyer et Hicks, 1970 ; Dyer, 1974).
Toutefois, d'une part, les fonctions ¢ ayant été estimées a partir des mesures de flux de
chaleur sensible, il convient de rappeler que I'expression de ¢ résulte de I'hypothése @ = @, et
d'autre part, il est étonnant de constater que les paramétrisation sont assez différentes selon les
auteurs (Garratt, 1992 ; Annexe A4). Nous retiendrons les expressions de Dyer (1974), basées
sur un grand nombre de données, en gardant a I'esprit que celles-ci ont été obtenues sur sol nu
ou prairie (Garratt, 1992, p 52) :

B {(1 -16 (z-d) /L)Y* -2<(zd)/L <0 (11.14a)

" @+ 5(zd) /L) O0s(zd)/L=<1 (11.14b)

L {(1 -16 (z-d) /L)"? -2<(zd)/L <0 (11.14c)

@ T la+5@d/L)  os@d/L<1 (I1.14d)
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Ou I'on voit gu'en conditions de neutralité thermique, les fonctions de correction tendent
toutes vers 1. Dans I'Eqgn. I1.14a d'autres auteurs donnent des valeurs supérieures a 16 (de
I'ordre de 20), tandis que dans I'Eqn I1.14c d'autres donnent des valeurs inférieures a 16
(autour de 12). De méme la valeur 5 est un minimum parmi les différentes études (Garratt,
1992).

Si la mgjorité saccorde sur les paramétrisations des Eqgns. 11.14a,b,c,d, dans les limites
-2<Z/L =<1, le comportement asymptotique de ces fonctions pour des cas de trés forte
instabilité et de tres forte stabilité n'est pas déterminé, car il faut aors introduire d autres
parametres que Z/ L : En conditions tres instables un régime de convection libre sinstalle
pour lequel les échelles de vitesse et de température sont différentes (Wyngaard et al., 1971).
En conditions de forte stabilité, I'écoulement devient quasi-laminaire, mais perturbé par des
phénomenes dintermittence qui rendent ces relations erronées a proximité de la surface
(Denmead et Bradley, 1985).

I11.1.6 Profilsdevitesse du vent dansla CLS

L'intensité du vent et son profil au-dessus de la surface a une influence importante sur la
dispersion de polluants émis depuis la surface. En condition de neutralité thermique, pour une
surface homogene, le profil de vitesse du vent dans la CLS prend la forme logarithmique bien
connue :

U@ = |n(';f’) (11.15)
ou Z est lalongueur de rugosité dynamique. Ce profil de vitesse logarithmique, ou profil de
paroi, se retrouve par des considérations d'analyse dimensionnelle (voir par exemple Raupach
et al., 1991). Lorsgue la dtratification est stable ou instable, I'intégration des gradients de
vitesse conduit a des expressions faisant intervenir le parameétre de stabilité (voir par exemple
Garratt, 1992) :

U@ = “—l;{m(%j- Wy((z-d) / L) + l.Um(zo/L)} (I1.163)

B {2In[(l+ X)/2] +In[(1+x) /2] -2atanx+ 172 -2<&<0
i) = -5¢& 0<sé=<1

Dans I'Egn. 11.16a, le terme ¥(zo/ L) est souvent négligé, car il est petit comparé devant le
terme précédent, et dans I'Eqgn. 11.16b, x = (1 - 16 &). Noter que cette formulation n'est valable
gu'en condition modérément stable ou instable. L'Eqgn. 11.16a montre par ailleurs que la
stratification thermique des basses couches de |'atmosphére influence le profil de vitesse du
vent, comme l'illustre laFigure11.7.

(11.16b)
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Figure 11.7. Profil de vitesse du vent caractéristique au-dessus d'un couvert de mais développé, pour une
stratification stable, neutre, et instable. Les profils sont calculés a partir des Egns. I1.16a et 11.16b, avec
Z = 0.1 m. En conditions stables, u- = 0.26 ms*, L = 10 m. En conditions neutres, u = 0.36 ms?, L = co m. En
conditionsinstables, u- = 0.30 ms™, L = -10 m. Ici Z est la hauteur au-dessus de |a hauteur de déplacement.

Pour une méme vitesse du vent a 2m, le gradient de vitesse sera plus fort prés de la
surface et plus faible en atitude dans le cas instable et inversement dans le cas stable
(Figurell.7). Toutefois, les conditions de stabilité thermique ne sont pas totalement
découplées des intensités du vent : plus les conditions sont éloignées de la neutralité
thermique, moins u- peut étre grand. En conditions extrémement stables, u- tend vers 0, mais
les Egns. 11.16a,b ne sont alors plus val ables.

En plus de I'état de stratification thermique, le profil de vent dans la CLS dépend
fortement de z,, d, et u-. Ici, d peut-étre assimilé a la hauteur moyenne d'absorption de la
quantité de mouvement par le couvert végétal (Thom, 1975). Ces paramétres ne sont pas
indépendants, et en particulier, Z, et d sont reliés a la structure géométrique des éléments du
couvert végétal. Il est couramment admis que z, est del'ordre de 0.1 h, et d del'ordrede 0.75 h
(Thom, 1975 ; Raupach et al., 1991), ou h est la hauteur du couvert végétal.

Toutefois, o et d varient en fonction d'autres paramétres de la structure géométrique du
couvert tels que la densité de rugosité Aq (Raupach et al., 1991), mais aussi la distribution des
surfaces foliaires (Shaw et Pereira, 1982). Souvent I'hypothese dun écoulement
dynamiquement rugueux est implicite, c'est a dire que I'on suppose que z, et d ne dépendent
pas du nombre de Reynolds de rugosité h. = h u- / v, et donc de I'écoulement (Raupach et al.,
1991). Toutefois plusieurs auteurs ont observe une variation de zo/ h et d/ h en fonction de la
vitesse du vent : Bosveld (1997) a mesuré sur une douglasaie (h = 18 m), en utilisant quatre
méthodes différentes, une décroissance de d / h avec la vitesse du vent au sommet du couvert
(Up). Ils ont observé que lorsque Uy, variait entre 1 et 5m s™, d / h diminuait de 0.9 20.7. alors
que z, / h augmentait de 0.07 a0.14.

En généra, la vitesse de frottement u- est associée alalongueur de rugosité z,. Ce point
de vue se judtifie par le fait qu'a méso-échelle, la vitesse du vent en altitude varie peu, alors
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gue larugosité de surface change avec h. L'Egn. 11.16 montre gu'en conditions de neutralité, la
vitesse de frottement varie comme le logarithme népérien de la longueur de rugosité. En
conditions non neutres, le raisonnement tient toujours, mais il faut gjouter a la variation de
rugosité, la variation de flux de chaleur de surface susceptible de modifier I'état de
stratification localement (Garratt, 1990 ; Itier et al., 1994). La Figure 11.8, montre pour une
vitesse du vent fixe a 50 m d'atitude, la variation de u- en fonction de z, pour différentes
conditions de stratification de I'atmosphére.

., ms?t

-

----Stable — — neutre — Instable

Figure 11.8. Vitesse de frottement u- en fonction de la longueur de rugosité z, pour différentes conditions de
stratification thermique. La vitesse du vent & 50 m au-dessus du couvert est fixée & 15 ms™. Les cas stables,
neutres et instables correspondent respectivement aL =10 m, L =-1x10°m, et L =-10 m.

I1.1.7 Variancesde vitesse du vent dansla CLS

Les variances des composantes de la vitesse du vent g%, 6%, et gy?, sont des paramétres clés
pour la dispersion d'un polluant a la surface terrestre (Gryning et al., 1987 ; Thomson, 1987).
Comme il I'a été évoqué précédemment, I'intensité des échanges dépend de la fluctuation de
vitesse verticale du vent. De méme, la théorie statistique de la turbulence montre gu’en
conditions stationnaires et homogenes la diffusivité turbulente verticale K, sexprime en
fonction de o, et de I'échelle de temps lagrangienne verticale T.,, (Taylor, 1921 ; Tennekes,
1982 ; Durbin, 1984 ; voir Chapitre ).

Il existe de nombreuses références dans la littérature sur les variances de vitesses du
vent mesurées en soufflerie mais aussi au-dessus de couverts vegétaux de différentes tailles.
Les mesures en soufflerie sont extrémement utiles pour déterminer la variabilité de 0.2, o2, et
aw” en fonction du type de surface. Mais les mesures en conditions réelles sont essentielles,
car ellesintegrent des processus de grande échelle qui ne peuvent étre reproduits en soufflerie,
tels que la convection thermique ou les perturbations liées a la topographie. Une analyse
comparée entre mesures dans la CLS et en soufflerie peut étre trouvée dans Raupach et al.
(1991). Le Tableau 1.1 donne plusieurs exemples de mesures dans différentes conditions.
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Tableau I1.1. Ecart types des composantes de la vitesse du vent ¢, g, €t J,, dans la couche de surface et dans la
couche de mélange. Les mesures ont été réalisées au laboratoire, au-dessus d'un couvert végétal, ou dans la
couche limite de mélange en condition de neutralité thermique (sauf indication contraire).

Type d'écoulement g,/ u- (W) G,/ U (W)™ g,/ us (W:)"  Auteurs

Soufflerie

Surface rugueuse 2.06 121 Raupach (1981)

Blé 2.20 1.26 Raupach (1981)

Couche de surface

Prairie plane 2.39+0.03 1.92 £ 0.05 1.25+0.03 Panofsky et Dutton (1984 ) 2
Terrain accidenté 34+10 29+09 1.23+0.02 Panofsky et Dutton (1984 ) 2
Mais 18 1.2 Shaw dans Raupach (1988)
Mai's 2.61+0.31 1.35+0.08 Brunet et Collineau (1994) 8
Forét 1.9 15 1.2 Moga dans Raupach (1988)
Prairie désertique * 2.89+0.29 2.18+0.52 1.13+0.10 Yeeet al. (1995)

zone urbaine 2.04+0.26 1.94+0.16 1.32+£0.17 Oikawa et Yan (1995)
Couchede mélange !

Instable - - 0.1-0.6 Lenschow et al. (1980) °
Instable 0.6 0.6 0.1-0.6 Caughey et Palmer (1979) °

1 Dans la couche de surface, et en soufflerie, I'échelle de vitesse est la vitesse frottement u-, alors que dans la couche de mélange, clest la
vitesse convective, W= qui est utilisée. w- est définie par w>=g w8, z/ 8, (Garratt 1992). 2 Cité dans Kaimal et Finnigan (1994). 3
Mesures & z/ h = 4.6 au-dessus d'un couvert de mais de 1.15 m. * Mesures & 3 m de hauteur sur prairie désertique, avec 5 km de fetch, et
présence d'arbustes épars (h ~ 0.5 & 1 m) en condition modérément instable & relativement stable. ® Cité dans Garratt (1992).

Les observations faites dans I'atmosphére ou en laboratoire, indiguent toutes que les
rapports o,/ u-, o,/ u-, et g,/ u- varient peu dans la couche de surface, et augmentent a
proximité de celle-ci (Raupach et al., 1996 ; Kaimal et Finnigan, 1994 ; Wang et al., 1995).
Les mesures suggerent que g,/ u- = 1.8 - 2.4 dans la couche de surface (Tableau I1.1). Par
ailleurs, comme le suggérent les mesures de Panofsky et Dutton (1984) sur prairie, g,/ u- et
ou/ u- semblent plus sensibles a la distribution horizontale des éléments de rugosité qu'a leur
hauteur. En revanche, gy, / u- semble quant a lui moins dépendant des situations, et se situe
dans une gamme variant de 1.2 a 1.35. Pour finir o,/ u- varie entre 1.5 & 2.9. Noter que dans
I'atmospheére, g, / u- est influencé par le vent géostrophique (Garratt, 1992).

Lesrésultats du Tableau 11.1 confortent les résultats théoriques de Perry et al. (1986, cité
dans Raupach et al., 1991), qui montrent par des considérations de similitudes que g, / u- et
oyl u- sont plus sensibles a la géométrie de la surface que ne l'est g,/ u-. De facon plus
générale, les fluctuations de vitesse horizontales sont plus sensibles aux perturbations de
I'écoulement que ne le sont les fluctuations verticales, que ces perturbations viennent de la
surface (Raupach et al., 1996), ou dinteraction avec les structures tourbillonnaires a grande
échelle (Hogstrém et al., 1989). On note en effet dans le Tableau 11.1, une grande variabilité
de g,/ u-, dans les mesures en conditions réelles. On peut expliquer la différence de
comportement entre gy / u- et gy, / u- par la proximité de la surface qui limite I'amplitude des
mouvements verticaux : le nombre de degrés de liberté passe de 3 a 2. Les perturbations sont
alors transférées dans les mouvements horizontaux. Cette argumentation est appuyée par le
fait que g,y est maximal a mi-hauteur de la couche limite planétaire, la ot le nombre de degrés
de liberté est maximal (Garratt, 1992).

LaFigurell.9 illustre les propos précédents. Elle montre le détail des données de Y ee et
Short-range dispersion and deposition of atmospheric ammonia, PhD thesis, 2000. 45

Benjamin Loubet, UMR EGC, 78850 Thiverval-Grignon, France
Benjamin.Loubet@grignon.inra.fr



I1.1. Dispersion de polluants dans la couche limite atmosphérique

al. (1995), présentées dans le Tableau I1.1. Ces données ont été obtenues dans des conditions
micrométéorologiques idéales. On constate deux choses essentielles sur cette figure ; d'une
part g, varie peu, y compris en conditions stables (o, # 1.25 u+), et dautre part, g, e o
varient eux beaucoup, puisque ¢,/ u- double presque entre régime neutre et |égerement
instable. Ce résultat s explique par I’ existence d’ une surface plane semi-désertique sur plus de
5 km, favorisant en régime d'instabilité I'apparition de cellules convectives de grandes tailles
qui vont accroitre g, / u- et g, / U-.

35 P
- N //// ou/u N
30 b St 5
3 25F 03
H N OV/u/ o
é 20 ; ° \\ ,-~4r’//’//’/
S - oy TTTTT
3 15 f o Ow/u R
° 1.0 ;Hmrﬁg“’//
05
0.0 C 1 1 1 1
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Figure 11.9. Variances de vitesse du vent, en fonction de Z/ L. Les points correspondent aux mesures de Y ee et
al. (1995), mesurées sur prairie semi-désertique (z, allant de 0.07 a0.15 m), avec des arbustes éparsde 0.5a1m
de hauteur, et un fetch supérieur a5 km.

Peu de données existent sur les statistiques de I'écoulement a des altitudes plus élevées
dans I'atmosphere. Les principaux résultats ont été obtenus en laboratoire (Willis et Deardorf,
1981), et certains en atmosphére libre (Caughey et Palmer, 1979 ; Lenschow et al., 1980).
Dans la couche de mélange, de jour, la vitesse de frottement n'est pas une échelle de vitesse
adaptée, et la vitesse de convection w- lui est préférée (Tableau 11.1 ; Garratt, 1992). Dans
cette couche, les rapports o, / w-, et g, / w-, sont constants et égaux a 0.6, alors que gy, / W-
évolue assez nettement avec la hauteur et atteint souvent un maximum a mi-hauteur (Garratt,
1992).

Il faut garder al'esprit que oy, est un parametre donnant une information partielle sur les
fluctuations temporelles de I'écoulement. La représentation spectrale de |'énergie associée ala
turbulence est une représentation plus complete (Kaimal et Finnigan, 1994). De plus, dans
I'atmospheére, les distributions de vitesse verticale du vent ne sont pas gaussiennes (Luhar et
Britter, 1989). En particulier, le mode (maximum de la distribution) de la distribution est
negatif et tend vers O pres de la surface du fait de la conservation de la quantité de
mouvement, i.e. les mouvements dair descendant se transforment en mouvements
horizontaux (Luhar et Britter, 1989).
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La théorie des similitudes de Monin et Obukhov présentée dans le Chapitre 11.1.5
sapplique a gy dansla CLS, et a gy, g, gy, dans la couche de mélange. Il est possible, comme
pour u, de définir des fonctions de correction pour les variances de vitesse verticale du vent
dans la CLS, et les autres composantes dans la couche de mélange, et d'estimer ains leurs
variations en fonction du parametre de stabilité. La forme générale pour la composante
verticaledansla CLS est lasuivante :

s a (11.17)

ou @, est une fonction du paramétre de stabilité Z/ L. Les composantes horizontales g, et o,
ne vérifient pas les mémes similitudes dans la CLS (Figure 11.9), car ils dépendent des
mouvements d'air a plus grande échelle de la CLA. IIs sont donc adimensionnées par les
parametres d'échelle de la CLA : z ou h, et w+. En conditions instables, dans la CCM, L n'est
plus un parametre d’ échelle, et seule la hauteur z intervient, tandis gqu’ en conditions stables, la
hauteur de la couche limite h, est également un parametre d'échelle important. Les différentes
formes de @, que I'on trouve dans la littérature sont reportées dans le Tableau 11.2.

Dans la CLS, lorsgue la stratification thermique est faible, &,/ u- est supérieur a sa
valeur a la neutralité (Tableau 11.2). Le Tableau Il.2 indique également a quel point les
paramétrisations des écart-types de la vitesse du vent sont variables, et dépendent des
conditions locales. En conditions tres stables (couche limite nocturne), oy, et oy, décroissent
avec |'altitude et atteignent zéro en haut de la couche limite hy,, ou il n'y a plus de turbulence et
ou donc les flux sont nuls.
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Tableau I1.2. Expression des profils verticaux de g, &, et gy, dans différentes couches de I'atmosphére, et dans
différentes conditions de stratification thermique. Noter que gy, et g, ne vérifient pas la théorie de similitude de
Monin et Obukhov dans la couche limite de surface, c'est pourquoi ils ne sSexpriment pas uniquement en fonction

deZ/L €t u..

Type d'écoulement o,/ u o/ ux O | U= Auteurs
Couche limite de surface
Convection libre 0.6 W / Ur 0.6 W / Ur 1.8(-Z/L)¥3,Z/L<-1 Panofskyetal. (1977)*

Instable (12-05z/L)¥3 (12-05z/L)¥® 1.25(1-3Z/ L) Panofsky et al. (1977) ; Ley et al. (1983)
Instable 2+ 0.35w2/ ud)Y2 2+ 0.35w2 /A2 1.48(1-32/ L)% Flesch et Wilson (1995) 2
Instable 1.25(1-4.17/ L)% Leclerc et Thurtel (1990)
Instable 1.25(1-3Z/ L)Y Kaimal et Finnigan (1994)
Stable et instable 1.3(g—2.52 1 L)¥3 Merry et Panofsky (1976)
Stable 1.25(1+0.2Z/L) Kaimal et Finnigan (1994)
Stable 2 141 1.3 Flesch et Wilson (1995) 3
Couche de mélange
Instable 0.6 W / Ur 0.6 W / U 1.08(z z)*3(1- 2 z)*®*  Sorbjan (1990)*
Instable [0.35(-z/ kL)?® [1.5(-z/ kL)*® Gryning et al. (1987)4
+(2-2/ z)]Y? xexp(-2z/ z)
+ (L.7-z2/z)¥?
Instable (0.4w2 + 3u.?)Y2 (0.4w2 + 3u-2)Y2 (0.4w2 + 1.1u2)Y2 Ryall et al. (1998)
Neutre 22 - 13 Davis (1983)
1+ 15z/ zi)Ig
Neutre 1.1z/ )31 - 21 7) Sawford et Guest (1987) °
4(z/z-0.3)
1@+ 2/z03)
Stable 2.3(1-z/hp) 1.5(1- z/ hyp) Caughey et Palmer (1979); Ley et al.
(1983)
Stable 1.41(1-z/ ) 1.3(1- z/ hy)¥ Gryning et al. (1987)
Stable 1 1 0.65 Ryall et al. (1998)

Ici we est défini par we=g W8, z/ 8, (Garratt, 1992). On peut I'exprimer sous la forme w>

437/ (LK) (Flesch et Wilson, 1995). hy

est la hauteur de la couche limite stable et z la hauteur de la couche limite instable. ¢, est défini dans les Egns. I1.14a,b. ! Cité dans Garratt
(1992). 2 basé sur la formulation de Gryning et al. (1987), en prenant z/ z = 0. ° basé sur les profils de Wyngaard et al. (1974), Hanna
(1982) et Gryning et al. (1987), avec z/ h, = 0. * Cité dans Luhar et Britter (1989). ® basé sur un modéle empirique de Brost et al. (1982)
pour la production pat frottement, et Baerentsen et Berkowics (1984) pour la production par poussée d'Archiméde.

48 Short-range dispersion and deposition of atmospheric ammonia, PhD thesis, 2000.
Benjamin Loubet, UMR EGC, 78850 Thiverval-Grignon, France
Benjamin.Loubet@grignon.inra.fr



Il. LESMECANISMES DU DEPOT SEC D'AMMONIAC

La Figure 11.10 illustre la forme générale du profil de g,/ u- dans la couche limite
planétaire. Ces profils sont basés sur les expressions de Kaimal et Finnigan (1994) dans la
CLS, et de Gryning et al. (1987) au-dessus (Tableau 11.2). On note que le profil est a peu pres
constant dans la couche de surface, alors qu'il augmente de fagon notable dans le haut de la
couche limite atmosphérique. On remargque également que les expressions utilisées dans la
CLS surestiment tres fortement les expressions de la couche de mélange pour z/ z = 20% ou
z | hy = 20%.

1 =
// - - -
/ \ » »
/ -
/ _-
Stable Instable
01 E // -
= | /[ Couche de mélange
N
N Couche de surface
™ oo1
0'001 0T T T T 1 AT - - 1 11 1 1
0 1 2 3 4 5 6 7
g, /u

Figure 11.10. Profils de g,/ u- dans la CLS et la Couche de mélange. Profils obtenus (en gras) a partir d'une
paramétrisation de Kaimal et Finnigan (1994) dans la CLS (pointillés dans la couche de mélange), et d'une
paramétrisation de Gryning et al. (1987) dans la couche de mélange (tirets dans la CLS). Le cas stable
correspond ah,/L =5etlecasinstableaz /L = -50.

Les paramétrisations discutées dans le Tableau I1.2 sont relativement bonnes a proximité
de la surface, en conditions homogenes et stationnaires. Toutefois, il est toujours recommandé
de mesurer directement les statistiques du vent localement car c'est la non-stationnarité des
écoulements de surface liée aux mouvements de grande échelle, qui peut entrainer la
variabilité de gy, et plus particulierement de o, (McNaughton et Laubach, 1998). Dans la
suite du document, pour garder une cohérence avec les Eqgns. 11.14a,b,c,d, nous retiendrons les
fonctions de correction ¢, de Kaimal et Finnigan (1994) (Tableau 11.2) :

_ {1.25 (1-3(zd)/L)"® -2<(zd)/L <0

125(1+02(zd)/L) Os(zd)/L<1 (11.18)

Dans le cadre de I'étude des dépbts secs d'ammoniac avec la végétation, les distances
horizontales mises en jeu sont de quelques centaines de metres, et |e panache se disperse peu,
ainsi, ce qui limite notre éude aux paramétrisations ¢y, / u- dans la CLS. En revanche, la
distribution verticale des variances de vitesse du vent a l'intérieur du couvert végétal est alors
cruciale, puisque que les sources / puits se trouvent dans le couvert (Nemitz et al., 1998). De
méme, lors de discontinuités de surface, telles gu'un changement brusgue de rugosité (prairie-
mais ou mais-forét par exemple), la perturbation engendrée par rapport aux conditions
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homogenes joue un réle sur la dispersion et le dépbt de I'ammoniac, notamment a travers la
variabilité de g,. Ces questions sont abordées dans la suite (cf. 811.1.9).

11.1.8 Echellesdetempset delongueur dansla CLS

Nous avons vu gue les échanges dans la couche limite de surface (CLS) et dans la couche
limite atmosphérique (CLA) sont respectivement caractérises par les échelles de vitesses ; u-,
et w=. De méme, les échelles de longueurs caractéristiques sont z- d et L dansla CLS, z ou h,
dans la CLA (Garratt, 1992; Kaimal et Finnigan, 1994). Ces échelles de longueur sont
caractéristiques des "tourbillons porteurs d'énergie”, et peuvent étre déterminées par des
considérations de similitude.

Le spectre d'énergie des composantes du vent permet dillustrer ces échelles
caractéristiques de la turbulence (Figure 11.11). Ici, I'hypothése du champ figé de Taylor est
utilisée pour relier le nombre d'onde (m™) et la fréquence f (Hz). Cela consiste & supposer que
le champ turbulent soit "superposé" a la vitesse moyenne qui est stationnaire u, le nombre
d'onde est alorsf/ u.

Sur laFigure 11.11 le pic d'énergie correspond a la taille caractéristique des tourbillons
porteurs d'énergie /, (M) qui est appel ée échelle de longueur intégrale eulérienne. Aux grands
nombres d'onde I'énergie cinétique de la turbulence est dissipée en chaleur, I'échelle de
longueur associée est |'échelle de Kolmogorov 77 = (1P 1 €)%, Entre ces deux échelles, se situe
la zone inertielle, dans laquelle I'énergie est transférée des grandes structures tourbillonnaires
vers les petites (Hinze, 1959).
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f Suf)/ o’

K=1/n
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0.0001 0.001 0.01 0.1 1 10 100

flu

Figure I1.11. Spectre d'énergie typique de la vitesse horizontale du vent dans la CLS. Représentation basée sur
I'expression proposée par Kaimal et Finnigan (1994; p 44). Ici, f est la fréguence cyclique (Hz), S(f) est la
densité spectrale d'énergie de u (m? ™). L'intégrale de S,(f) sur tout |e spectre est égal & g2 Le spectre d'énergie
peut étre divisé en trois zones, une zone de production de turbulence par e mouvement moyen (P), une zone de
transfert d'énergie vers les grosses structures, ou zone inertielle (T), et une zone de dissipation par frottement
visqueux (D). La représentation en fS(f) dans un graphique semi-log, permet de conserver les surfaces
(changement de variable f — Ln(f)): la surface sous la courbe est égale a 1.

L'hypothése de Taylor permet de relier des échelles de longueur et des échelles de
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temps. L'analogue de A, est I'échelle intégrale de temps eulérienne 7. On a les relations
suivantes :

_ @ — lu@u@+d
A= urn=u [oddE = u Ja—uzdf (11.19)
0 0
Av = Owtu = O [pu(ddE (11.20)
0

ou pu(é) et pu(&) sont respectivement les fonctions d'autocorrélation de u et w. La définition de
Pw est analogue a celle de p, (Egn. 11.19). Noter que pour Ay, 0y est utilise comme vitesse
caractéristique, parfois u. Physiquement, 7, et 1, représentent des temps de persistance des
composantes de |a vitesse eul érienne.

Dans la modélisation de la dispersion turbulente, I'échelle de temps lagrangienne 7., est
un parametre important. Sa définition est équivalente a celle de I'échelle de temps eul érienne,
mais n'est rigoureusement valable que lorsque la turbulence est stationnaire et homogene,
hypothése qui est justifiée dansla CLS (Du, 1997 ; Figure 11.10). L'échelle intégrale de temps
lagrangienne pour la vitesse verticale 7., est (définition identique pour la composante
horizontale) :

oo

o WL(t)WL(H'{')
Tiw = J pu(é) dé = J — ¢ (11.22)
0

L
0

lci o (&) est la fonction d'autocorrélation de la vitesse lagrangienne W e w2 et sa
variance. Elle n'est égale & %, la variance eul érienne, que lorsque la turbulence est homogéne
et stationnaire (van Dop et al., 1985 ; Thomson, 1987 ; Annexes A4). L'échelle intégrale de
temps lagrangienne 7., est une mesure de la persistance des structures tourbillonnaires
(Raupach, 1988). En turbulence homogeéne, 7w = B tw, (Tennekes, 1982), ou S est compris
entre 0.35 te 0.8 dans la mgjorité des cas (Pasquill et Smith, 1983 ; cité dans Sawford, 1985).
Toutefois, I'échelle de temps lagrangienne n'est pas facilement mesurable, parce que les
vitesses lagrangiennes ne le sont pas. Ainsi I'estimation de ces échelles est-elle problématique,
et par voie de conséquence celle de S aussi. A titre d exemple, Wang et al. (1995), estiment a
partir de simulation numérique, des valeurs de £ qui vont jusqu'a S=5 dans le cas d'un
écoulement en conduite.

TLw est générdement déterminé indirectement par comparaison des simulations d'un
modél e de dispersion avec des mesures de concentration d'un traceur stable (Du, 1997). Cette
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méthode est |égitime lorsque 7,,, est ensuite utilisé comme parameétre de dispersion dans un
écoulement aux propriétés comparable. Récemment, Lehmann et al. (1998) ont présenté une
méthode utilisant I'jsotope 220 du Radon, °Rn, pour mesure une « vitesse de diffusion » prés
du sol, ou le vent est faible, et ou les méthodes micrométéorol ogiques ne peuvent I'estimer. En
utilisant leurs résultats, on peut estimer 7., qui atteint 120 s dans un couvert de 1 m de
hauteur, ce qui est bien plus élevé que les valeurs habituellement avancées de I’ ordre de la
seconde.

D'autres utilisent des modeles d'écoulement type LES (Large Eddy Simulation) pour
estimer 7., (Wang et al., 1995). Enfin, une autre méthode consiste a dériver 7., des mesures
de diffusivité turbulente K, en utilisant la limite asymptotique de I'équation de dispersion
établie par Taylor (1921) (Kovasznay, 1976 ; Csanady, 1980 ; Raupach, 1989) :

K:= W Tiw (11.22)

Sous les hypothéses de turbulence homogeéne, i.e. WZ = gy, TLw peut étre déduit de I'Eqgn.
[1.22. Si I'on utilise alors les Egns. 11.13, 11.14et 11.17, 7, Sexprime de lafacon suivante :

K (z-d)
Tw = U %2% (11.23)

ol tous les termes ont été définis précédemment. En conditions neutres, @ = 1, et k/ { @@}
varie entre 0.25 et 0.5 suivant les expressions de ¢y, mais il ne dépend pas de Z/L. T,y
augmente donc linéairement avec |'dtitude dansla CLS. Le Tableau I1.3 montre les différentes
estimations du paramétre k / { @,°@} dansla CLS (calculés d’ aprés Sawford, 1985)

La cohérence des paramétrisations de i, et de 7., proposée dans la littérature, a été
testée a partir de I'Egn. 11.23 par Sawford (1985). Reprenons son raisonnement : 7., €t Gy
sexpriment en général comme suit :

Gy = by u (11.24)
z-d
Tw= bz?W (11.25)

D'ou, en couplant I'Egn. 11.23, on obtient la relation k = byb,. Les valeurs de k ainsi estimées
sont reportées dans le Tableau 11.3. On rappelle que dans la théorie classique de la CLS, la
constante de von Kéarman est égale a 0.4.
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Tableau |1.3. Expressions de b,, et b,, trouvées dans la littérature, en conditions neutres, ainsi que la constante de
Von Kéarman k que I'on obtiendrait a partir de larelation k = b,h,. Résultats adaptés de Sawford (1985).

Stratification K = by b2 bw b Auteurs

Neutre 0.38 1.13 0.30 Legg (1983)

" 0.40 1.00 0.40 Durbin et Hunt (1980)
0.40 1.30 0.32 Ley (1982)
0.40 1.24 0.26 Kaimal et Finnigan (1994)
0.63 1.25 0.40 Wilson et al. (1981)
0.64 1.26 0.50 Reid (1979)
0.65 1.30 0.50 Davis (1983)

Comme I'afait remarquer Sawford (1985), certaines paramétrisations de 7, combinées
avec les paramétrisations de gy, / u- et I'Egn. 11.23 ne sont pas cohérentes avec la théorie des
similitudes dans la CLS, puisgu'elles induisent une valeur k # 0.4 (Tableau 11.3). Ceci pourrait
s expliquer soit par lefait que (i) I'estimation de ¢, n'est pas bonne (voir Tableau 11.2 pour une
discussion), ou bien que (ii) I'Egn. 11.22 ne soit pas veérifiée dans la couche limite de surface
ou la turbulence n'est pas homogene. Cette derniere hypothése est la plus probable, car les
model es aboutissant aux plus grandes valeurs de k sont aussi ceux qui Sapprochent le plus des
résultats expérimentaux. Ce n'est donc pas la paramétrisation de gy, et T, qui est mise en
cause mais plut6t I'Eqgn. 11.22.

I est intéressant de remarquer que le produit byb,, peut étre considéré comme le rapport
de la diffusivité par u- (z- d), soit byb, = K,/ [u+ (z-d)] . Ce qui veut dire que des valeurs de
bwb, = 0.4 dénotent d’ une diffusivité plus grande que la normale.

Une autre méthode permet de comparer les différentes paramétrisations de o, et T, €t
leur cohérence : en turbulence homogene et stationnaire 7, peut auss sexprimer en fonction
du terme de dissipation d'énergie turbulente £ (Wilson et Sawford, 1996 ; Du, 1997) par :

_ 24/

Tiw = Coc (11.26)

Ou Cy est une constante de structure lagrangienne "universelle”, c'est a dire indépendante du
type d'écoulement (van Dop et al., 1985). La définition de Cy est donnée par (Monin et
Y aglom, 1975 ; Wilson et Sawford, 1996 ; voir aussi 8111.3.8.5) :

du duy; = Co £4;dt (11.27)

ou duidu; est l'autocorrélation de l'incrément de vitesse pendant le temps dt, et
Jdj=(1sii=]j;0sinon) est le symbole de Chroneker. La définition de 7., a partir de I'Eqn.
11.26 est valable pour tout type de turbulence, y compris non homogéne. Simplement, 7., ne
peut alors plus étre considéré comme une échelle de temps intégrale lagrangienne, mais plut6t
comme une échelle de corréation de la vitesse (Sawford, 1985). C'est cette définition qui est
aujourd’hui retenue dans les modéles de dispersion.

Toutefois, la détermination de la constante Cp reste une question délicate, les
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estimations variant entre 2 et 8 (Du, 1997). Du (1997) y a apporté une réponse vis-a-Vvis de
I'utilisation dans les modeles de dispersion. Pour plusieurs types de turbulence, y compris dans
la CLS en conditions neutres, il propose une valeur de Cp =3 £ 0.5.

Dans la CLS, en conditions neutres, £ Sexprime par €= u->/ (k (z- d)). En combinant
les Egns. 11.24, 11.25 et 11.24 avec cette expression de &, on obtient une nouvelle relation liant
bw, b2, Co et k (Du, 1997) :

b, Co= 2 by’ k (11.28)
En utilisant I'Egn. 11.28 avec les valeurs de by, et b, fournies dans le Tableau 1.3, nous avons
estimé les valeurs de C, correspondantes qui sont reportées dans le Tableau 11.4.

Tableau I1.4. Constante de structure lagrangienne C, estimée a partir de I'Eqn. 11.28, en reprenant les valeurs de
by, €t b, du Tableau 11.3 pour les auteurs en commun. Voir Du (1997) pour une discussion détaillée.

Type d'écoulement Co Auteurs
Soufflerie 5.3 Legg (1983)
Soufflerie 2.0 Durbin et Hunt (1980)
Project Praire Grass/ Elora 5.9 Ley (1982)
Revue Project Prairie Grass et autres 4.7 Kaimal et Finnigan (1994)
Project Praire Grass/ Porton 31 Wilson et al. (1981)
Porton 3.2 Reid (1979)
Project Praire Grass/ Agesta 35 Davis (1983)
Soufflerie 21 Sawford et Guest (1987)
Soufflerie 2.0 Anand et Pope (1983) *
Couche limite convective, non homogéene et non gaussienne 3.0 Weil (1990) 2

Soufflerieet CLS 3.0+0.5 Du(1997) ; Revue
L cité par Weil (1990); Z basé sur une comparaison avec des données LES de Moeng et Wyngaard (1989)

Comme l'afait remarquer Du (1997), les valeurs de by, et b, qui donnent des valeurs de
k= 0.4 (Tableau I1.3), correspondent a des valeurs élevées de Cy (Tableau 11.4). Etant donné
gue T,y ne peut étre rigoureusement défini en turbulence inhomogene, et que la constante de
structure Cy est une variable "universelle" (Du et al., 1997), il nous parait plus judicieux de
considérer correcte les paramétrisation qui donnent Co = 3.0 £ 0.5 (Tableau 11.4), plutdt que
celles donnant k = 0.4 (Tableau 11.3).

Comme ¢ vérifie les similitudes de Monin et Obukhov dans la CLS, on peut définir
comme pour U, T ou gy, une fonction de correction ¢ dépendant du paramétre de stabilité
Z/ L, (Dyer, 1974 ; par exemple Kaimal et Finnigan, 1994) :

_ {(1- 0.5 ((z-d) / L)**¥* -2 <(zd)/L <0

(1+5(=zd)/L) 0<(zd)/L <1 (11.29)

A partir des Egns. 11.26 et 11.29, on peut calculer les expressions de 7., dans la CLS, hors
neutralité thermique. Le Tableau 11.5 reporte les formulations proposées par 3 auteurs. Notre
préférence, pour la CLS, va aux expressions de Wilson et al. (1981), qui correspondent a
Co = 3. Noter que I'expression de Ley et al. (1983) en condition stable dépend de |a hauteur de
lacouche limite hy, et non de I’ atitude z.
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Tableau |1.5. Expressions de T,,, dans la couche limite de surface en fonction du paramétre de stabilité Z/ L,
pour des conditions modérément stables ou instables (-2 <Z/ L <1).

Stratification Tiw Auteurs
Instable E(1-6Z/L)”4 Wilson et al., 1981
Ow
0.32Z(1-16 2/ L)*2 Leyetal., 1983
g, @-3z/L)F
0.26Z(1-16 7/ L)Y2 Kaimal et Finnigan, 1994
g, @-3z/L)F
Stable 0.5 (zd) (1+52/ L) Wilson et al., 1981
Ow
026Z (1+52/L)% Leyetal., 1983
gy (12+05h,/DF
026Z(1+5Z/L)* Kaimal et Finnigan, 1994

ogw (1+02z/L)

Ces relations sont illustrées sur la Figure 11.12, ou I'on voit bien que les courbes sont
gualitativement équivalentes, bien que la paramétrisation de Wilson et al. (1981) donne des
valeurs plus grandes, y compris ala neutralité. On voit aussi que la stratification stable atténue
de facon importante 7, u-/(z-d). Cela traduit I'existence de mouvements cohérents en
conditions instables qui n'existent pas en conditions stables.
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Figure 11.12. Echelle de temps lagrangienne adimensionnée 7. u- / (z-d) en fonction du paramétre de stahilité
Z/ L, estimée a partir de deux paramétrisation du Tableau I1.5. Légende : K& F, Kaimal et Finnigan (1994) et
W& S, Wilson et al. (1981).

Comme précédemment pour gy, il est instructif de connaitre le profil de T, au-dessus
de la couche limite de surface. Les expressions sont souvent basées sur I'Eqgn. 11.26, qui a
I'avantage d'étre valable pour tout type de turbulence. Il existe toutefois peu de références
bibliographiques dans ce domaine. Le Tableau I1.6 montre quel ques expressions utilisées dans
lalittérature.
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Tableau 11.6. Expressions donnant T, et T,,, au-dessus de la couche de surface, dans la couche de convection
mixte, ou dans la couche limite stable. Ici f. est e paramétre de Coriolis.

Stratification TLu TLw Auteurs
Instable 2021Coe 202/Coe Ryall et al. (1998) *
e= 06w/ z+ 12U/ k4 e= 06w/ z+ 1.2u/kz
Stable 0.05hy/ ay 0.05 hn/ aw Ryall et al. (1998) !
Neutre 04z 1 Davis (1983) (citant Hanna, 1981)

1
100f, [ 1 - exp(-400 fc (d) / u)] U 1+ 20f.z-d)/w
L A partir des profils de Hanna (1982) pour les conditions stables, et des profils de Hibbert et Sawford (1994) pour les conditions instables.

Dans le Tableau 11.6, Davis (1983) exprime T, dépend du parameétre de Coriolis, et
décroit quand f. augmente. C'est d'ailleurs ce que propose Ley et al. (1983) en conditions
stables (Tableau 11.5), puisgque la hauteur de la couche limite nocturne h, dépend de f..

[1.1.9 Dispersion de polluants depuis la surface

Jusgu'ici, hous avons présenté les mécanismes du transfert dans les basses couches de
I'atmosphére, mais pas tres pres de la surface, car nous verrons par la suite que la turbulence y
est différente a plusieurs égards (8l11.2). L'objet de cette étude éant de présenter les
meécanismes du dépot sec de I'ammoniac, il est important de sintéresser aux caractéristiques
de la dispersion de polluants émis dans I'atmosphere depuis la surface, que nous assimilons
dans ce chapitre ala hauteur de déplacement d.

Le processus appelé dispersion correspond au couplage des processus de transfert
vertical dont nous avons décrit les caractéristiques précédemment, et de I'advection qui est le
transfert horizontal de scalaire sous I'action du vent. Si les conditions de surface - c'est a dire
la distribution des sources et des puits, |'état de surface, et la topographie - sont uniformes, le
transfert est uniguement vertical, et I'on ne parle pas de dispersion. La dispersion implique
donc nécessairement I'hétérogénéité des sources et des puits. Son étude est donc intimement
liée a la distribution de ces sources et puits. Une source est un point, une surface ou un
volume d'ou le composé est émis. Une cible désigne le capteur, la zone de surface, ou
I'écosysteme ou se dépose |e compose.

Dans I'étude des dépdts secs d'NH3 a proximité des sources, la notion de dispersion est
essentielle (Asman, 1998). Celle-ci dépend de la diffusivité verticale K, et de la vitesse
moyenne du vent u (Csanady, 1980). Ces deux paramétres sont couplés, et le rapport u/ K,
change sous |'action de facteurs liés aux caractéristiques de la surface, tels que z, et d. Il
dépend également de la stratification thermique, a travers le parametre de stabilité Z/ L
(Kaimal et Finnigan, 1994). La position de la source est un autre parametre essentiel de la
dispersion. Dans cette section, nous abordons succinctement les caractéristiques essentielles
deladispersion dansla CLS, en se basant sur des modéles ssimplifiés.
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11.1.9.1 Lesloissimplifiées dela dispersion

L'équation de dispersion d'un scalaire dans la CLS permet dillustrer de facon claire les
différents mécanismes de la dispersion. L'équation de dispersion n'est autre que I'éguation de
conservation de la masse. Les hypotheses permettant de simplifier cette équation sont : (i)
I'hypothése de Boussinesg qui hous place dans le cas d'un fluide de densité constante, et (ii)
I'hypothése de couche limite homogéene qui impose que les vitesses moyennes verticale w et
transversale v soient nulles (Coantic, 1976). Sous ces hypothéses, |'éguation de conservation
de lamasse donne :

% g X o B F F b (11.30)

TUNT TH Ty

ou X, Y, Z sont les directions des axes orthonormes, y est la concentration massique moyenne
en (kgm™) égale & pC ol C est la concentration volumique moyenne (m* m™), t est le temps
(), u est la vitesse moyenne horizontale, Fyy,, sont les flux turbulents en (kg m?s?) dans les
directions x, y, et z respectivement, Sest la densité de source (kg m3s™) et P est la densité de
puits (méme unité). Si I'on introduit les diffusivités turbulentes dans chague direction K,, Ky et
K, avec les mémes définitions que dans I'Eqgn. 11.10 (en utilisant x au lieu de C), on obtient
I'équation suivante (adapté de Csanady, 1980) :

2X+U2X_ +de(2 Kydgg +KZ§ZZ+S+P (11.31)

Il est intéressant d'étudier les solutions les plus simples de cette équation, qui sont obtenues en
considérant une seule source ponctuelle g (kg s*). En faisant I'hypothése que la vitesse du vent
u et les diffusivité Ky, Ky, et K, sont constantes et égales, que I'écoulement et les sources sont
stationnaires. Noter que considérer u constant revient a faire I'hypothése qu'il n'y a pas de sol,
puisque la présence du sol impose une vitesse nulle a la surface. Cette hypothese est tres
contraignante, mais elle permet dobtenir une solution simplifiée qui est importante et
beaucoup utilisée, ¢’ est le modele Gaussien (Csanady, 1980) :

\ = H?ﬂexp{-%(r-x)} (11.32)

ol K est ladiffusivité égale dans toutes les directions, et r? = x? + y* + Z. Cette équation nous
indique gque la concentration en aval d'une source dans I'axe du vent moyen, c'est a dire pour
X =r, est inversement proportionnelle a la diffusivité K et la distance x. Par ailleurs, dans les
directions latérales (y) et verticales (2), le gradient de concentration est d'autant plus fort que le
rapport u/ K est grand, ce qui traduit une plus faible dilution.

L'Eqgn. 11.32 peut étre généralisée pour tenir compte de diffusivités différentes dans les
différentes directions. La surface peut également étre prise en compte de fagon relativement
simple, en goutant a la concentration issue de la source q, celle d'une source imaginaire de
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méme densité g, symétrique ala premiére par rapport ala surface. En se plagant suffisamment
loin en aval de la source pour que x >> (y, z), la solution gaussienne devient aors (Casnady,
1980) :

X = Ftﬁoy—a[ex ﬁ%f} p{ T } (11.33)

ou hs est la hauteur de la source, gy(x) et gx(x) sont les écart-types du panache selon les
directions y et z. Toute la difficulté de la modélisation gaussienne revient a chercher des
expressions de ay(X) et g;(x) en fonction des conditions locales. Le paradoxe est que I'Eqgn.
11.33 qui ne rend pas compte de la complexité des échanges a la surface, ou la vitesse et
I'échelle de temps intégrale tendent vers 0, est souvent utilisee pour prédire précisément la
concentration de surface en aval de sources situées en altitude (Csanady, 1980). Les mesures
expérimentales semblent toutefois montrer que cette approximation est souvent valide. En
revanche, lorsgue la source est proche de la surface, I'Egn. 11.33 devient une trés mauvaise
approximation puisque la phase initiale de dispersion a proximité de la source est mal prise en
compte (Csanady, 1980).

D'autres expressions analytiques obtenues en considérant que les profils de vent et de
diffusivité sont des fonctions puissance de Z permettent de reproduire tres fidelement la
dispersion de scalaires depuis la surface, lorsque le couvert est homogene et peu développé
(Huang, 1979). Les caractéristiques de la surface, 7, et d, ains que I'état de stratification
thermique de la CLS peuvent étre pris en compte a travers les parametres des profils en
puissance de u et K, (voir les détails dans Huang, 1979)

En se basant sur ces expressions simplifiées, nous alons voir quels sont les effets
quantitatifs (i) des caractéristiques de surface 7, et d, (ii) de la stratification thermique, et (iii)
de la position de la source, sur la dispersion. Le scalaire est considéré comme passif, et aucune
interaction avec la surface (dép6t) n'est ici prise en compte.

11.1.9.2 Effets des caractéristiques de la surface

En considérant les paramétrisations classiques de lalongueur de rugosité z; et de la hauteur de
déplacement d en fonction de la hauteur du couvert h (Thom, 1975) : z=0.1h et d=0.75h,
on seraméne en fait al'éude de I'effet de la hauteur du couvert sur la dispersion. En vertu des
Egns. 11.13 et 11.16, pour une vitesse de vent fixe en altitude, u- augmente avec h, de méme
que le rapport K,/ u. Or nous avons vu avec I'Eqn. 11.32 que I'efficacité de dispersion est
proportionnelle a K,/ u, donc plus le couvert est développé, plus la dispersion est intense, et
plus la concentration en aval de la source décroit rapidement.

Mais les caractéristiques de la surface ont des effets sur la dispersion, qui peuvent
difficilement étre étudié avec les modéles smplifiés des Eqgns. 11.32 et 11.35. |ls sont éudiés
dans la section 11.2.
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11.1.9.3 Effets de |la stratification thermique

En effectuant le méme raisonnement que précédemment, a partir des Egns. 11.13 et 11.16, on
voit que pour une méme vitesse du vent u, K; est plus élevé en conditions instables qu'en
conditions neutres, et qu'en conditions stables. L’ intensité de la dispersion s accroit donc avec
le degré d’ instabilité.

Toutefois, sous I'effet de la stratification thermique, la hauteur de la couche limite
planétaire varie (voir le 8l11.1.1), de quelques dizaines de metres en conditions stables a
plusieurs centaines de métres en conditions instables. Le haut de la couche limite planétaire
est caractérisée par une inversion thermique qui constitue une "barriere” a travers lequel les
flux sont nuls. Lorsque I'on sintéresse a la dispersion trés prés de la source (quelques
centaines de metres), comme pour le dépdt d'NHz a proximité des sources, la prise en compte
de cette inversion de jour n'a aucune influence. En revanche, de nuit cette barriere peut
engendrer une accumulation plus forte du gaz pres de surface, quil peut étre important de
prendre en compte (Csanady, 1980).

La Figure 11.13a montre I'effet de la présence d'une inversion thermique située a
différentes hauteurs exprimées en multiples de la hauteur de la source hs. La présence
d'inversion entraine une augmentation de la concentration de surface.
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Figure 11.13. (a) Concentration de surface estimée a partir d'un modéle Gaussien avec présence de "sources
miroir" symétriques par rapport au sommet de la couche limite, afin de reproduire I'effet de stratification
thermique (reproduit de Csanady, 1980 ; pp. 168). La source est située a la hauteur hs. (b) illustration qualitative
des panaches en conditions instabl es, avec des vitesses de vent variées (reproduit de Csanady, 1980 ; pp. 207).
La Figure 11.13Db, illustre la forme des panaches, suivant que la turbulence d'origine
"mécanique”, liée la vitesse de frottement, est plus ou moins élevée par rapport a la turbulence

générée par |le gradient thermique.

11.1.9.4 Effet dela position de la source

La hauteur de la source est essentielle car elle détermine la dispersion initidle du panache
(Raupach, 1889). Plus la hauteur de la source est grande, plus la dispersion initiale est forte, et
donc plus la concentration décroit vite en aval, mais aussi plus la concentration ala surface est
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faible, et plus la distance a laquelle celle-ci atteint son maximum est grande. Ces
considérations simples sont essentielles dans I'appréhension de phénomenes de dépots secs,
pour lesquels la concentration de surface détermine I'intensité des échanges (Asman, 1998).

Le cas d'une source de surface est encore plus complexe car il introduit des difficultés
conceptuelles liées a la connaissance de I'écoulement juste au-dessus de la surface. Wilson et
Flesch (1993) appellent cette couche "the unresolved basal layer” . La difficulté provient du
fait que I'écoulement pres de la surface subit une transition turbulent / visqueux, qui est encore
aujourd’hui pour les couverts veégétaux. On sait notamment que |'écoulement y est fortement
intermittent (Aylor et al., 1993 ; Shaw et al., 1979), et que cela modifie les caractéristiques
des échanges. On sait aussi que les propriétés moléculaires des composes jouent un réle
important, qui différentie les échanges de chacun d'entre eux (Brutsaert, 1975). La complexité
des échanges dans cette couche située tres pres de la surface est discutée dans le chapitre
suivant.

1.2 Transfertsturbulentsal'interface végétation-atmosphere

Nous avons jusguiici restreint la discussion a la dispersion au-dessus de la surface, plus
précisément dans la couche limite de surface atmosphérique. Le dépdt sec d’NH3, est en
réalité un processus d échange entre I'atmosphere et la végétation, donc pour lequel les
« puits » et « sources » sont situés au sein du couvert. Le transfert dans la végétation y joue
donc un réle prépondérant. Ce réle est d'autant plus important que le couvert est développé, et
donc que les mécanismes du transfert turbulent sont perturbés (Raupach, 1989). 1l dépend
auss de la distribution des sources et des puits dans le couvert : |'étude d'un compose émis
depuis le sol - comme de I'ammoniac par une litiére sous un couvert développé - nécessite de
bien décrire son transfert dans le couvert, alors que pour un composé émis dans la partie
supérieure du couvert, les mécanismes de transfert dans |le couvert seront moins importants.

Pourguoi traiter de fagon séparée le transfert dans le couvert végétal? Nous avons vu
gue les transferts dans la CL S sont décrits de fagon satisfaisante par la théorie des similitudes
de Monin et Obukhov, une analogie a la diffusion turbulente, tout au moins dans des
conditions idéalement homogenes (Kaimal et Finnigan, 1994). Mais cette analogie n'est
valable que lorsque les termes de transport turbulent sont négligeables (Wyngaard, 1982), ce
qui n'est pas le cas dans les couverts végétaux : une partie importante de |'énergie de transfert
turbulent est transportée par des grosses structures tourbillonnaires dont la dimension
caractéristique est de I'ordre de la hauteur du couvert h. Par ailleurs, dans le couvert, les
echelles de temps et de vitesse caractérisant |'écoulement sont trés différentes de leurs
contreparties dans la CLS. Par exemple, h et u- sont des échelles de longueur et de vitesse
adaptées (Raupach et al., 1996).
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[1.2.1 Transfert dansla sous couche derugosité

Tout pres de la surface, au-dessus du couvert végétal (ou urbain), i.e. z / h < 2-3 (z étant la
hauteur de cette zone), les caractéristiques de |'écoulement sécartent de celles décrites dans la
CLS. Cette zone dans laquelle la géométrie des éléments de rugosité influence les propriétés
de I'écoulement est appelée sous-couche de rugosité (SCR) (Raupach et al., 1991). A
I'intérieur de celle-ci, les relations flux-gradient dérivées de la théorie des similitudes dans la
CLS sont modifiées; il ressort en effet d’ éudes expérimentales (Raupach et al., 1986 ; Cellier
et Brunet, 1992) que les diffusivités turbulentes y sont de 2 a 3 fois supérieures, pour les
scalaires, a celles de I'Egn. 11.13 (p-41). A ces diffusivités plus grandes correspondent des
gradients plus faibles. Par ailleurs, les transports de scalaire et de quantité de mouvement ne
sont plus égaux, comme dansla CLS (Cellier et Brunet, 1992).

Les arguments mis en avant pour expliquer cette "anomalie” sont multiples, et I'on peut
consulter Cellier et Brunet (1992), pour une liste des publications sur le sujet. L'intermittence
des échanges au sommet du couvert végétal est une des raisons essentielle, mais la répartition
verticale et horizontale des sources et puits (Denmead et Bradley, 1985) associés aux effets de
champs proches, (Raupach, 1989), en est un autre.

Le bilan d'énergie cinétique de la turbulence (ECT) a l'intérieur du couvert végétal et
dans la sous-couche de rugosité (Kaimal et Finnigan, 1994 ; Raupach et al., 1996 ;
Figure I11.14) montre que le terme de dissipation de I'ECT, ¢, est loin d'étre en équilibre avec le
terme de production d'énergie cinétique P, contrairement ala CLS (Annexes A8). En effet, le
terme de transport turbulent dECT [T+| croit & mesure que I'on se rapproche du sommet du
couvert (Figurell.14 ; Brunet et al., 1994 ; Meyers et Baldocchi, 1991). Or, dans ces
conditions, les relations flux-gradients (au 1° ordre) ne sont plus valables (Wyngaard, 1982;
Annexe A8). On voit bien sur la Figure I1.14, que les termes de transport deviennent non nuls
az/h=3qui correspond ala hauteur z.. D'autres études montrent les mémes caractéristiques
(Meyers et Baldocchi, 1991), et des modéles suggerent méme une diminution de |'épaisseur de
cette couche limite de rugosité en conditions de forte instabilité thermique (Shen et Leclerc,
1997).
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Figure |1.14. Bilan d'énergie cinétique de la turbulence (< e %>, ECT) dans un couvert de blé. D'aprés Brunet et
al. (1994). Les termes sont définis par : ¢, dissipation dECT en chaleur ; P, production d'ECT par le mouvement
moyen ; P,,, production dECT par trainée de pression ; Ty, Transport turbulent dECT ; Tp, transfert dECT par
|'action des fluctuations de pression.

Le coefficient d'asymétrie Sk, (Skewness; moment d ordre 3) des composantes du
vent augmente en valeur absolue dans la SCR pour atteindre un maximum dans le couvert
(Sku= 0 et K, <0; voir 8l1.2.5.3). Ces valeurs sont une signature du caractére intermittent
des échanges, avec des périodes courtes de balayages (w négatif, u' positif) et de longues
périodes d'gection (w positif, u' négatif) (Brunet et Collineau, 1994 ; Raupach et al., 1996).

Par ailleurs, Weil (1990) a montré gque des coefficients d'asymétrie positifs dans la
couche limite convective, dénotaient une diffusion accrue depuis la surface. Dans le couvert,
Sk est négatif, mais la comparaison est valable en notant que Sk, augmente a la surface dans
un couvert comme dans la simulation de Weil (1990). L'équation de conservation de I'ECT
indique par ailleurs que les gradients de moments du troisiéme ordre (S, ) interviennent dans
la définition du terme de transport turbulent de I'ECT (Stull, 1988 ; cité par Heinz et al.,
1996 ; voir auss Annexe A7). D'autres auteurs ont méme montré que l'existence de
coefficients d'aplatissement Ku,,, (Kurtosis, moment d’ ordre 4) non gaussien est le signe
d’une diffusivité turbulente plus grande (Heinz et al., 1996).

L'augmentation apparente de la diffusivité turbulente a éé modélisée par I’introduction
d un coefficient ynny, exprimé comme le rapport de la diffusivité mesurée sur la diffusivité
théorique de I'Eqn. I1.13 (Cellier et Brunet, 1992). Comme la diffusivité est inversement
proportionnelle aux gradients adimensionnés ¢nne, I'Eqn.11.13 est corrigée de la fagon
suivante:

o (dL2z) = ﬂ—l%n(zz,/; \ (11.34)

Cellier et Brunet (1992) ont proposé une modélisation simple de z, et de ynhy, Ol z / =4,

62 Short-range dispersion and deposition of atmospheric ammonia, PhD thesis, 2000.
Benjamin Loubet, UMR EGC, 78850 Thiverval-Grignon, France
Benjamin.Loubet@grignon.inra.fr




Il. LESMECANISMES DU DEPOT SEC D'AMMONIAC

Jétant la distance moyenne entre deux éléments de rugosité (par exemple inter-rang d’ une
culture), et ol v =2/ z et = (2 /2% avec w=0.45. Leurs estimations sont basées sur
des mesures sur un couvert de mai's de 2.30 m de hauteur.

Garratt (1977) propose quant alui ym=exp[a(l- z/ z)] pour z< z, sur savane. Wenzel
et al. (1997), remarquent toutefois que les expressions de Cellier et Brunet (1992) et Garratt
(1977) ont I'inconvénient de donner une dérivée de ), discontinue en z, alors que leurs
mesures montrent qu'elle est continue. Wenzel et al. (1997), proposent donc une forme plus
complexe de ), pour palier ce probleme :

Yo = exp[ow(2)]

h-d] _ .
Gn2) = _exp[l_*} Ei(- E) (11.35)

ou h est la hauteur du couvert végétal, |- est une échelle de longueur définie comme z,
I« =49, et E; est lafonction exponentielle intégrale Ei(x) = f (&) dx (voir par exemple Press
et al., 1994). En utilisant I’ Egn. 11.35, et des données sur forét de 30 m, Wenzel et al. (1997)
trouvent une valeur de y, = 4 au sommet du couvert.

Il est intéressant d'essayer d'intégrer les corrections proposées par Cellier et Brunet
(1992) et Wenzedl et al. (1997), dans les expressions des profils de g, et Tiw. Si I'on utilise
I'Egn. 11.23, en supposant gy, / u- constant (bien que certaines mesures semblent indiquer qu'il
décroit dans la SCR, g,/ u- = 0.8; Nemitz et a., 1998), et en intégrant le paramétre y; on

obtient une échelle de temps lagrangienne corrigée 71, , en neutralité thermique :

2

* Ow
Tiw = anN*ZV (||.36)

Comme nous avons Vu que gy , était inférieure (ou égale) a o, et que y= 1I'Eqn. 11.36
indique donc que 7., = 7i.. Noter que nous n‘avons pas précisé si yétait égal & i, ou J. Le
fait d'utiliser I'Eqgn. 11.23, implique en fait que nous utilisions . Si I’ on remplace dans I’ Egn.
11.36 4, par = z / z (Cellier et Brunet, 1992), et en supposant g’/ ¢, 2= 1, on obtient
Tiw = by 2 / G Ceci montre donc que dans la SCR, 71, Serait constant, et supérieur & 7,
alors gu’'en général il est supposé croitre linéairement avec Z. Il est intéressant de constater
gue les quelques mesures de corrélation spatiale de vitesse, qui donnent une estimation de
et 1, (Shaw et al., 1995) (Figure 5 dans Raupach et al., 1996), ainsi que des mesures de pic
spectral (Raupach et al., 1996), semblent confirmer ce résultat.

En prenant z = 3 d, comme le suggerent Cellier et Brunet (1992), avec 6= 0.7 m (cas
du mais), on trouve pour un couvert de mais développé, z =2h, ce qui correspond aux
mesures relatées ci-dessus. Au-dessus d'une prairie (60 cm), Aylor et al. (1993) trouvent
également des échelles de temps intégrales constantes jusqu'a z=2h, mais dans leur cas,
I'estimation de 0 est difficile. Nemitz et al. (1998) trouvent quant a eux que fqy (le pic du
spectre de puissance) n'est constant qu'en dessous de z/ h=0.7 (~d), dans un couvert de
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colza, qui présente une geométrie tres différente du mais (forte densité en haut du couvert), et
pour lequel il est difficile de définir une valeur de o.

[1.2.2 Profilsdeu et gy, dansles couverts

Nous avons vu qu'en conditions neutres, @, / u- était invariant avec la hauteur dans la CLS
(Tableau 11.2, p-48). Dans le couvert végétal, la turbulence est fortement inhomogene, comme
I'indique la Figure 11.15. Toutefois, on voit qu'en normalisant la hauteur par la hauteur du
couvert h, lavitesse par U, et les moments d'ordre deux par u-2, les profils sont reproductibles
d'un couvert al'autre (Figure 11.15a,b).

La vitesse du vent dans le couvert décroit par frottement sur les éléments du couvert
(feuilles, et tige ou troncs). De facon identique, la tension de frottement u'w’, normalisée par
sa valeur au-dessus du couvert, décroit en descendant dans le couvert. Ainsi, la turbulence
transmet |'énergie du mouvement moyen au-dessus du couvert a la plante, essentiellement par
trainée de pression (Figure 11.15 ; Grace, 1977).
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Figure 11.15. Profils en fonction de la hauteur normalisée z/h, de (a) u/ Uy, (b) - UW /u->. Reproduit de
Raupach et al. (1991).

Le profil de vitesse moyenne dans le couvert végétal est souvent paramétré par des
profils exponentiels (Legg et Raupach, 1982 ; Wilson et al., 1982). Cette paramétrisation nous
vient des premiéres tentatives de modélisation de I'écoulement dans un couvert végétal (Inoue,
1963 ; cité dans Tuzet et al., 1996) ou, en considérant que la densité de surface foliaire a(z) et
la longueur de mélange |(2) sont homogenes dans le couvert, on obtient la paramétrisation
suivante :

U@ = uh)exp{l(z-h)} (11.37)

ol, (= (Cqal21%)"® en [m?], est le coefficient d'extinction, ol Cy est un coefficient de
trainée des feuilles, a est |a densité de surface foliaire moyenne (1 face), et | est lalongueur de

64 Short-range dispersion and deposition of atmospheric ammonia, PhD thesis, 2000.
Benjamin Loubet, UMR EGC, 78850 Thiverval-Grignon, France
Benjamin.Loubet@grignon.inra.fr




Il. LESMECANISMES DU DEPOT SEC D'AMMONIAC

mélange. Cette formulation, bien que basée sur des hypotheses fortes permet de reproduire
fidélement le profil de vitesse dans un couvert de mais (Wilson et al., 1982). Ces mémes
auteurs trouvent {xh = 4 pour un couvert de mai's dense a maturité haut de 2.20 m.

Afin que le profil soit continu au sommet du couvert, il faut relier le profil exponentiel
(Egn. 11.37) au profil logarithmique du vent qui existe au-dessus (Eqgns. 11.16a,b). Legg et
Raupach (1982), proposent d'imposer la continuité de u et de Ju/ dz alahauteur h, ce qui en
remaniant leur résultat, nous donne pour ¢ en conditions neutres :

— dj (11.38)

Un rapide calcul d’ ordre de grandeur montre que { est del’ordrede 4/ h.

Les variances de vitesse du vent g, et g, sont représentées dans la Figure 11.16. D’ apres la
Figure 11.16, elles décroissent dans le couvert a mesure que I'on se rapproche du sol, et leurs
caractéristiques sont identiques pour des couverts trés variés. De maniere générale, juste au-
dessus du couvert, les variances gy, sont légerement inférieures a leurs valeurs a I'équilibre
danslaCLS; o,/ u= =2, et g/ u» = 1.1.

Dansle couvert, gy / U+ est en premiere approximation proportionnel a la hauteur, mais
il n'est pas nul méme tres pres de la surface. Ainsi, sur laFigure 11.16, gy / u- est de I'ordre de
05al,az/h=0.1, et g,/ u est del'ordre de 0.25 2 0.5, ala méme hauteur. Peu de mesures
donnent des valeurs précises de o, trés bas dans le couvert, a cause des dimensions des
capteurs. Certaines paramétrisations fixent oy, / u- = 0.1 au sol, alors que d'apres la condition
de non-glissement a la surface, on sait que ¢y, — 0 quand z - 0 (Hinze, 1959). Toutefois, la
couche dans laguelle gy, — 0 est trés peu profonde, typiquement z- = 30, oli Z* = Z U,/ V, OU
U+ est la vitesse de frottement au sol (= 5% de u-; Wilson et al., 1982), et v est la viscosité
cinématique de l'air (= 1.5x10° m? s, ce qui donne z= 4.5x10®/ u-, soit pour u~ = 0.3 ms™,
z=1-2cm. Il ne parait donc pas essentiel de forcer o,/ u- vers O a la surface du sol, étant
donné lafinesse de cette couche.
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fel (d}

Figurel1.16. Profils de variances de vitesses du vent dans plusieurs couverts végétaux, (c) g, / u-, et (d) G,/ Us.
Les légendes sont les mémes que dans la Figure 11.15. Reproduit de Raupach et al. (1991)

Si nous nous attardons sur la paramétrisation de g, / u- a proximité du sol, c'est qu'elle
peut savérer essentielle pour estimer les émissions depuis le sol, telles que les émissions
d'NH3; par les litieres (Nemitz et al. 1998), ou plus généralement des échanges avec la partie
basse du couvert. Le Tableau 11.7 reporte plusieurs estimations de gy w / U+, en bas et en haut
de la canopée.

Tableau 11.7. Expressions de g, a la base et au sommet de la canopée, pour différents types de couverts. Les
données de Baldocchi (1997), proviennent de Raupach (1988) pour la "forét générique’, d'Amiro (1990) pour la
forét boréale, et de Baldocchi et Meyers (1988) pour laforét tempérée.

Hauteur z/ h o] oy Ow Auteurs

Bas du couvert

0.06 0.22 gy(h) 0.31 ai(h) 0.17 aw(h) Wilson et al. (1982) (Mais)
0.16 0.36 u- 0.10 u- 0.11 u- Nemitz et al. (1998) (Colza)
0.10 0.11 u« 0.07 u« Aylor et al. (1993) (Prairie)
0 0.25 ux Baldocchi (1997) (Forét "générique”)
0 0.32 u- Baldocchi (1997) (Forét Boréale)
0 0.10 u- Baldocchi (1997) (Forét tempérée)
Haut du couvert
1 2.06 us 1.65 u- 113 u- Wilson et al. (1988) (Mais)
1 141 u- 0.89 u- 0.79 u« Nemitz et al. (1998) (Colza)
1 2.39 u 1.25u Baldocchi (1997) (Forét "générique”)
1 2.39 1.25u- Baldocchi (1997) (Forét Boréale)
1 2.35 u 1.25u Baldocchi (1997) (Forét tempérée)
CLS
>>1 2.4 u 1.9 u 1.25 u- Panofsky et Dutton (1984)

1 cité dans Kaimal et Finnigan (1994).

Dans le couvert, la décroissance des différentes variances est souvent considérée comme
linéaire, par souci de simplicité. Mais il semble que la décroissance dans plusieurs types de
couvert soit exponentielle pour la composante gy, et pour gy, (Wilson et al., 1982 ; Aylor et al.,
1993 ; Nemitz et al., 1998). Aylor et al. (1993) trouvent avec une trés bonne approximation
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un profil ayw/ u- = aexp[2.5(z/ h)], avec a = 0.07 pour la composante verticale et a = 0.11
pour I'horizontale. En général, o, = g, = gy, dans le couvert, et Ayotte et al. (1999) suggerent
que les rapports de la variance sur I'ECT soient constants et tels que .2/ €8, 6.2/ €8, G,° | €
soient respectivement égaux a 0.45, 0.35, 0.2.

Massman et al. (1999), en simplifiant I'équation de conservation de |'énergie cinétique
de la turbulence, et en faisant le méme type d'hypothese que Ayotte et al. (1999), proposent
des profils de variances dans le couvert, qui dépendent du LAl du couvert et de parametres
gjustables. Leur démarche est tres intéressante pour |’ approche lagrangienne, car elle définit a
I'aide d'arguments physiques les parametres d'entrée des modeles lagrangiens stochastiques.
L'un de leurs résultats intéressant pour la discussion présente, concerne les valeurs des
variances de vitesse du vent a z=0. lls trouvent que o,,w(0) / u- décroit lorsque le LAI
augmente, selon une loi approximative du type a; exp ®°""', ol a; représente la valeur du

rapport gy / u- au-dessus du couvert vegétal (Tableau 11.7).

Les données de Wilson et al. (1982) semblent indiquer de leur coté que g,/ Gy(h) est
une fonction du LAI cumulé depuis h, pour le mais. Denmead et al. (1999) Sest basé sur ces
données pour dériver une loi simple d'évolution de g, en fonction du LAl cumulé :

z/h > 1, LAl = O, Ow = Own
z/hs<1, 0< LAl <3, Ow = Oun (1- 0.283 LAI) (11.39)
z/hs 1, 3 < LA, ow = 0.15 gy,

Ces équations peuvent étre comparées a celles obtenues par Aylor et al. (1993) sur prairie.
11.2.3 Echéellesdelongueur et de temps caractéristiques dans les couverts

Comme dans la CLS, T, est un paramétre important pour expliquer les échanges turbulents
dans les couverts végétaux. Alors que dans la CLS, T, est proportionnelle a I'atitude et
inversement proportionnelle a la vitesse de frottement (Eqgn. 11.23), elle reste constante dans le
couvert, et est de I'ordre de 0.3-0.4h/u- (Raupach et al., 1996). Comme T, est une
indication de la persistance des structures tourbillonnaires, cela indique I’ existence de larges
structures "cohérentes’ de dimensions importantes dans le couvert. Les échelles de longueur
eulérienne mesurées dans plusieurs couverts (Figure 11.17) sont des bons indicateurs de la
taille importante de ces structures tourbillonnaires, malgré le fait que I'hypothése de Taylor
utilisée dans le calcul de ces échelles ne soit pas théoriquement justifiée quand les intensités
de turbulence, i.e. gy, / u, sont importantes.

On note sur laFigure 11.17, que les échelles de longueur de la turbulence ne tendent pas
vers 0 a proximité du sol, bien que la plupart des mesures ne descendent pas plus bas que
0.3 h. Typiquement, az/h=1, A, est del'ordre de 0.3 h, et A, est de I'ordre de h (Raupach et
al., 1996).
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Figurell.17. Profils d'échelle de longueur intégrale eulérienne L, et L,, dans |e couvert, normalisés par la hauteur
du couvert h. L, et L,, correspondent respectivement a A, et A, dans le texte et dans les Egns. 11.19 et 11.20.
Repris de Raupach et al. (1991).

La fréquence f,,, a laguelle le spectre d'énergie des fluctuations turbulente atteint un
maximum, peut étre considérée comme la fréquence de rotation des structures porteuses
dénergie. f, est relié a A, par A, = u/ (271f,). Dans le couvert, f, varie peu, et les mesures
disponibles suggerent que f, h/ U, = 0.15 + 0.05 pour les spectres de la vitesse horizontale.
De mémef, h/ U, =0.45 £ 0.05 pour les spectres de w (Kaimal et Finnigan, 1994). Comme le
font remarquer Nemitz et al. (1998), ces estimations peuvent étre biaisées par le calcul de Uy,
par interpolation du profil mesuré alahauteur z= h.

Raupach et al. (1996) ont montré sur la base de nombreux arguments que I'écoulement &
I'interface couvert / atmosphére était comparable a |'écoulement dans une couche de mélange,
i.e. interface entre deux fluides ayant des vitesses d'écoulement différentes. L’échelle de
cisaillement Ls, caractéristique de ces couches de mélange est introduite (Raupach et al.,
1996) :

Ls = u(h) {%ﬁ h} ’ (11.40)

ou Ls/ hest de I'ordre de Ls/ h=0.5. Raupach et al. (1996) ont montré, pour une grande
variété de couverts, que Ls était proportionnelle a la distance moyenne horizontale entre deux
structures turbulentes Ay. Ils trouvent Ax= mLs, avec m=8.1 (Figurell.18). Mais Ls est
également proportionnelle a A, et Raupach et al. (1996) obtiennent A, =0.71Ls, az=h.
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Figure11.18. Relation entre la distance horizontale moyenne séparant deux structures cohérentes /\,, et I'échelle
decisaillement L. D'aprés Raupach et al. (1996).

II faut toutefois remarquer quil existe peu de mesures permettant de consolider
I'estimation du rapport U,/ u= 1.8, ou U, est la vitesse de convection (Shaw et al., 1995).
Malgre cette réserve, Raupach et al. (1996) apportent une méthode aternative d'estimation de
/yetdoncdeT_ ou:

(11.41)

Il est intéressant de comparer les valeurs de Ls proposées par Raupach et al. (1996), avec
celles obtenues en utilisant les expressions analytiques des profils de vitesse moyenne du vent
dans (exponentielle) et au-dessus du couvert (logarithmiques), exprimés a la hauteur z=h
(Egn. 11.38). D'apreés les Egns. 11.16a,b 11.37 et 11.40, il vient :

Ls=1/¢ (11.42)
h-d
Ls = gvayn) { IN(-d)/z0) - Hh((h-d)/L) + Yh((20)/L)y (11.43)

Parceque h- d =327 ({1, lestermes ¥}, sont négligeables dans I'Eqn. 11.43, et Ls se smplifie.
En conditions neutres I'Egn. 11.43 donne Ls/h=(h-d)/h=025-03 [avec
Ln((h-d) / zp) = 1]. L’Eqgn. 11.42 conduit également a des valeurs de Ls/ h = 0.25 - 0.4, pour un
couvert de mais. Ces valeurs sont inférieures aux valeurs typiques qui sont Ls/h=0.5
(Raupach et al., 1996), ce qui conduit donc a des valeurs de T, |égérement inférieures a
celles généralement proposees. Ceci pourrait notamment sexpliquer par le fait que les
expressions utilisées dans les Egns. 11.42-43 ne prennent pas en compte le gradient de vitesse
plus faible lié ala sous-couche de rugosité.

Il ne faut toutefois pas oublier, que T.,, est non mesurable, et qu'il peut uniquement étre
estimé de facon indirecte, par comparaison de modeles avec des mesures de dispersion.
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D'autre part, T, n'est rigoureusement défini qu'en turbulence homogene et stationnaire (Du,
1997), ce qui n'est pas le cas au sein du couvert (Figure 11.16). C'est pour ces raisons que dans
les modéles de dispersion modernes, T, est plutdt considéré comme un parametre défini par
I'Egn. 11.26. En effet, dans les modéles de dispersion lagrangiens modernes (Thomson, 1987,
Wilson et Sawford, 1996), T, n'intervient pas directement, et on lui préfere ¢, leterme de

dissipation de I'ECT, que nous abordons maintenant.
[1.2.4 Dissipation d énergieturbulente dansle couvert

Dans un écoulement turbulent, la dissipation d ECT en chaeur se fait par frottement
visgueux, a des échelles de temps tres faibles, de I’ ordre de la micro-échelle de Kolmogorov
= (v &Y% 1 est denviron 2.5 10° u-¥? & 1 m de hauteur, et varie entre quelques 0.1 et
1.0 sdanslaCLS. L'expression exacte de € est (Coantic, 1976) :

" " 2
€= v(%uj#%j (11.44)

ou v est laviscosité cinématique de l'air, u'; sont les composantes des fluctuations de la vitesse
du vent, et x; sont les directions des axes. Ici la convention de sommation d'Einstein est
utilisée (somme sur tous les indices i et j). D’ aprés la théorie de Kolmogorov, en turbulence
homogene et isotrope, I'ECT est transférée des grandes échelles aux petites, par une "cascade
d'énergie’, mais n'est pas détruite au cours de ce transfert, et ce n'est que lorsque la dimension
des tourbillons devient suffisasmment petite pour que le frottement visgueux soit prépondérant
que I'ECT est dissipée en énergie interne.

Dans le couvert végétal, l'interaction de I'écoulement avec le feuillage entraine une
dissipation de I'ECT plus rapide par deux effets conjugueés ; (i) création dECT a petite échelle
par travail de I'écoulement moyen contre la trainée de pression du couvert (Ayotte et al.,
1999), et (ii) dissipation visqueuse dans la couche limite des ééments du couvert. Ces effets
rendent inapplicable la théorie de Kolmogorov, et sont caractérises par des pentes de spectres
dénergie supérieures a -5/3 (Raupach et al., 1996). Par ailleurs, cette dissipation "de
frottement™ n'est pas isotrope, puisqu'elle est issue de I'action de I'écoulement moyen sur les
feuilles (Ayotte et al., 1999; Wilson, 1987).

En général, la dissipation totale est estimée comme étant la somme d'une contribution
"isotrope” & et d'une autre "de frottement” & (Shen et Leclerc, 1997; Ayotte et al., 1999). La
premiere est basée sur la théorie de Kolmogorov, tandis que la seconde peut étre exprimeée en
fonction du coefficient de frottement du couvert. Des modéles plus ou moins complexes
permettent d'estimer &; et & (Ayotte et al., 1999). Voici les formulations souvent utilisées, que
I'on peut généraliser de lafagon suivante :

P (11.45a)
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&a = C (11.45b)

& = 2Cqa U fa( U ,00um) (11.45¢)

oll ¢, est une constante, € est I'ECT, | est une échelle de longueur caractéristique, Cq est le
coefficient de trainée de forme et de frottement, a est la densité de surface foliaire (2 faces), u
est la vitesse moyenne de l'air, et f4 est une fonction de u et gyyw. Les modéles différent
dans leur formulation de c,, | et fg Quelques formulations, qui sont représentatives ou
innovatrices ont éte reprises dans le Tableau 11.8. Ayotte et al. (1999) montrent que & / & est
del'ordrede %2 Cqauh/ e

Tableau 11.8. Formulation des constantes c; et |, et de la fonction f.y définissant les termes de dissipation de
I'énergie cinétique de la turbulence, selon différents auteurs. 4s est un éément de volume, et U est le module de
lavitesse de l'air.

Ce | fa Auteurs
0.19+ 0511/ 4s 4s (instable) e Shen et Leclerc (1997)
2,990
0.76 € ( o (stable)

ud /32 kz 02+ WGP+ aid) Wilson (1988)

2 U202+ g+ gl 2 aw 2 Ayotte et al. (1999)

2 o2

T Cité dans Wilson (1988).

[1.2.5 Caractereintermittent des échanges dans les couverts

Comme nous l'avons évogqué a plusieurs reprises, les transferts dans le couvert, sont
caractérisés par une forte intermittence, dont le trait principal est I'existence de structures
cohérentes de grandes dimensions (Kaimal et Finnigan, 1994 ; Brunet et Collineau, 1994).
L'observation des flux dans les couverts met en défaut les théories classiques de diffusion
turbulente. On peut évoquer au moins trois arguments : (i) une part non négligeable de la
turbulence n'est pas créée localement, mais est transportée (Wyngaard, 1982), (ii) des
structures cohérentes sont responsables d'une part importante des échanges (Brunet et
Collineau, 1994), et (iii) la diffusivité apparente est fortement dépendante de la distribution
des sources (Raupach, 1988).

11.2.5.1 Flux a"contre-gradient”

Dans les couverts végétaux, plusieurs auteurs ont observé des flux orientés dans le sens du
gradient moyen, alors que en diffusion, le flux est opposé au gradient. Par abus de langage, ils
sont appelés flux a contre-gradient. Ceci est illustré par les travaux de Denmead et Bradley
(1985) (Figure 11.19), qui ont mesuré des flux turbulents de chaleur et de CO, a "contre-
gradient”. Ces flux a contre-gradient sont en général localisés en bas du couvert, la ou
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I'intensité de turbulence est grande (Wilson et al., 1982).

Height {m)

¢ {ppm)

Figure 11.19. Profils de température moyenne (@) , rapport de mélange en vapeur d’eau (r), concentration en
CO;, (C), et flux turbulents & deux niveaux (W m pour A,E et H), observés dans une forét sur une période de
1 heure, amidi. D'aprés Denmead et Bradley (1985).

L'existence de ces flux a contre-gradient est liée au caractéere intermittent des échanges
dans le couvert végétal, ou des périodes d'gection (vent faible) sont entrecoupées de courts
épisodes de balayage (rafale). L'air dans le couvert reste came pendant une durée d'environ
1.8 h/u- (Collineau et Brunet, 1993 ; Brunet et Collineau, 1994 ; Lu et Fizjarald, 1994),
pendant laquelle, de jour, l'air se réchauffe au contact du couvert, et un gradient positif de
température apparait dans les basses couches du couvert, et est associé a un flux négatif
(situation normale de diffusion). Au-dessus du couvert, les profils et flux sont inverses. Cette
période calme est alors perturbée par I'incursion dair plus froid venu de dessus, couplé a une
vitesse de l'air plus élevée, expulsant I'air chaud du couvert, donnant lieu a un flux de chaleur
positif tres important.

Comme les périodes les périodes d’ g ection ont une durée bien plus grande que celles de
balayages (rafales), elles ont un poids plus important sur la concentration moyenne. Le
gradient de concentration moyenne refléte donc ces périodes ; il peut-étre positif de jour dans
le couvert. Mais le flux lui est représentatif des périodes de balayage pendant lesquelles les
échanges sont plus intenses. |l est donc aussi positif, de méme sens que le gradient. Ces
périodes de balayage et §ections sont caractérisées par des "rampes’ sur le signal turbulent
guel’on voit bien sur la Figure 11.20.
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Figure 11.20. Visuaisation d'une rampe par filtrage du signal turbulent a I'aide de transformées en ondelettes.
Données mesurées au-dessus d'un couvert de mais (a) de jour, et (b) de nuit. Le jour une incursion d'air venant
d'au-dessus saccompagne d'une baisse de température (gradient thermique négatif), et de nuit c'est l'inverse
(gradient thermique positif). On note que les signaux ne passent pas exactement par O au méme instant, entrainant
parfois des corrélations de signe inverse alanormale. Repris de Brunet et Collineau (1994).

11.2.5.2 Caractérisation de l'intermittence

Ces phénomeénes de balayage et d'gection sont mis en évidence par les méthodes d'analyse
conditionnelles qui consistent a détecter ces événements en observant I'évolution des signaux
turbulents (Raupach et al., 1996). Plusieurs méthodes existent :

(i) I'analyse par quadrants (Wallace et al., 1972), qui consiste a représenter le signa
turbulent dans I'espace des phases (u,w), et a déterminer les flux conditionnés par leur position
dans un des 4 "quadrants' constituant cette espace (U>0,w>0;u>0,w<0;u<0,w<O0;
u<0, w<0). On définit ainsi des fractions du temps S et les flux associés uw; dans chagque
guadrant, que I’ on peut pondérer de la distance au centre, et donc de l’intensité de larafale.

(i) les méthodes basées sur la détection des "rampes” (Collineau et Brunet, 1993) dans
le signal turbulent, qui comprennent les méthodes visuelles, de moyennes conditionnées
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dépendant d'un parameétre seuil, et la méthode basée sur les transformées en ondel ettes qui fait
aujourd'hui l'unanimité, car elle ne requiert aucun paramétre (Collineau, 1993; Collineau et
Brunet, 1993 ; Brunet et Collineau, 1994). Le principe de cette derniére repose sur |'utilisation
successive de deux ondelettes, I'une (MHAT) permettant la détection du nombre de rampes N;
dans un signal, et I'autre (RAMP) permettant de calculer les caractéristiques moyennes de ces
rampes (durée, intensité, ...), en connaissant N, préalablement établi. Les Figures I1.20a et
[1.20b, montrent quel type d'information est obtenue par moyenne conditionnelle a I’ aide de
Cces rampes.
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Figure 11.21. Visualisation d'une période de Balayage dans une forét. Les traits indiquent les isothermes en
dessous (paintillés) et au-dessus (trait plein) de la température moyenne, et les fléches représentent les vecteurs
vitesse de l'air. De l'air froid pénétre dans le couvert, et chasse I'air chaud présent. Noter que I'axe des temps est
inversé. Repris de Kaimal et Finnigan (1994).

Les spectres dénergie apportent également des informations intéressantes sur
I'intermittence : (i) le pic spectral des cospectres d'énergie des flux (Figure 11.22), correspond
aux tourbillons porteurs d'énergie, ainsi la fréguence, et donc la période qui caractérise ces
pics est représentative des rampes, comme I'a montré Brunet et Collineau (1994) ; (ii) la
variabilité du spectre dans les basses fréquences, est également un indicateur de I'intermittence
des échanges, ainsi sur laFigure 11.22, on isole bien plusieurs pics autours de 30 sa 1 mn, qui
correspondent au passage de structures cohérentes. L'information est toutefois beaucoup
moins riche que celle obtenue avec par transformées d’ ondel ettes.
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Figure I1.22. Cospectres d'énergie des flux turbulents de chaleur et de quantité de mouvement, au-dessus d'un
couvert de mai's. Le pic spectral, f = 0.1-0.2 Hz, correspond au temps moyen entre deux rampes 5 a 15 s. Noter la
grande variahilité du signal dans les bases fréquence, et la corrélation des spectres a ces fréquences. Noter
également l'inversion de signe du spectre aux frégquences élevées. D'aprés Brunet et Collineau (1994).

11.2.5.3 Momentsd'ordre supérieur de la distribution des vitesses du vent

Les moments d'ordres 3 et 4 des composantes u et w de la vitesse du vent sont intéressants a
plusieurs titres. Tout d'abord, (i) ils sont liés au caractére intermittent du vent par deux
aspects : I'asymétrie des distributions de vitesse du vent, caractérisée par les moments d'ordre
3, dénote la présence de mouvements cohérents (Collineau et Brunet, 1993 ; Brunet et
Collineau, 1994) et I'aplatissement des distributions (moments d'ordre 4) indique la présence
de rafales (Shaw et al., 1979 ; Aylor et al., 1993). Par ailleurs, (ii) les moments d'ordre 3 sont
liés aux termes de transport turbulent de I'ECT qui sont de la forme - 1/2 o(uju;uy) / 0X;
(Wyngaard, 1982 ; Ayotte et al., 1999 ; Meyers et Baldocchi, 1991). Or |'existence de ces
termes invalide la théorie de diffusion turbulente dans les couverts (Wyngaard, 1982 ; Annexe
A8). De plus, (iii) les moments d'ordre 3 et 4 peuvent directement étre introduits dans les
modeles de dispersion lagrangiens (Baerentsen et Berkowicz, 1984 ; Flesch et Wilson, 1992 ;
Du et al., 1994a, 1994b ; Monti et Leuzzi 1996; Reynolds, 1998). Enfin, (iv) les moments
dordre 3 et 4 peuvent auss étre introduits dans des facteurs correctifs de la diffusivité
turbulente sous certaines conditions (Heinz et al., 1996).

Pour cadrer la discussion, rappelons tout d'abord le lien qui existe entre probabilité, et
intermittence. Si I'on considére I'intervalle de temps T sur lequel sont basées |es statistiques du
vent ; la probabilité que la fluctuation de vitesse du vent u' soit supérieure a un seuil us est
égale au rapport de la fraction de temps At pendant lequel U' est supérieur a us sur l'intervalle
de temps T. En notation mathématique, cela donne P{u' > ugt = At/ T. Kristensen et al.,
(1990) propose une analyse plus poussée des "statistiques extrémes”, et une réflexion générale
sur ladéfinition de rafales.
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Le moment d'ordre 3 d'une variable aéatoire x centrée (de moyenne nulle), noté
indique I'asymétrie d'une distribution. Si x* est positif, le poids des contributions positives est
supérieur a celui des contributions négatives, ce qui se traduit par : P{x=> 0} >P{x<0}.Si ¥
est négatif c'est le contraire. Comme x est de moyenne nulle, x* = 0 indique en réalité qu'il y a
plus de valeurs élevées positives que négatives, et I'on rgjoint ici la notion de rafale. On se
rameéne aux composantes de la vitesse du vent, u et w en étudiant les variables centrées u' et
w.

On utilise souvent le moment d'ordre 3 normalise appel é coefficient d'aplatissement, que
nous noterons Sk de par son nom anglais (Skewness), qui est défini par : S = ¥ / G;°, ol oy
est |'écart-type de x. Pour une distribution gaussienne symétrique, K est nul, ainsi que tous les
moments d'ordres impairs. Cette propriété est par ailleurs vraie pour toute distribution
symétrique. Pour une distribution extréme de Gumbel, qui caractérise bien la distribution
dintensité du vent (norme) dans un couvert végétal (Shaw et al., 1979 ; Aylor et al., 1993)
Sk = 1.15. Noter que pour I'intensité du vent (toujours positive), Sk ne peut étre négatif.

Dans le Tableau 11.9, sont reportés un certain nombre de valeurs de Sk, et Sk, issues de
mesures et modéles dans des conditions variées. Les valeurs de K trés élevées en valeur
absolue dénotent d'une distribution avec des rafales (Aylor et al., 1993). Globalement dans le
couvert, Sk, = 0 et Sk, < 0, ce qui dénote de la présence de périodes d'gections (U' < O,w' = 0)
et de balayages (U’ = O,w' < 0) mais ne permettent pas de différentier les unes des autres. La
Figure I11.23 montre des différents profils de Sk, et Sk, mesurés dans les couverts vegétaux.

2 | i
15} 4 } -
Sr 1 F 1
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0 1 1
2 A 2 -2 IR
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Figure11.23. Profils types de coefficients d'asymétrie Sk, et Sk,,. Repris de Raupach et al. (1996).

Dans le couvert, c'est le transport turbulent dECT qui est le générateur de "Skewness',
et les mesures de Leclerc et al. (1991) tendent a montrer que Sk, augmente avec le LALI. IIs
montrent par ailleurs que la stratification thermique, exprimeée a travers le parametre h/ L, ne
possede un impact sur Sk, qu'en condition stable, et dans le couvert uniquement. En effet, Sk,
décroit quand la stabilité croit. En d'autres termes, la stabilité au-dessus du couvert détruit le
"Skewness' dansle couvert (Leclerc et al., 1991).

Dans la CLS, les valeurs de Sk, et Sk, sont proche de O, comme pour une distribution
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gaussienne (Tableau 11.9). En revanche, plus haut dans la couche planétaire, 1a présence de
grosses structures convectives, de jour, crée des alternances de périodes courtes ou w' est
positif et élevé, et de longues périodes ou W' est négatif et de faible intensité. Sk, est donc
positif, comme I'ont mesuré Luhar et Britter (1989).

Tableau 11.9. Coefficients d'asymétrie Sk, et Sk, et coefficients d'aplatissement Ku, et Ku,, mesurés dans la

différents écoulements, ainsi que ceux des distributions gaussienne et de Gumbel (voir par exemple Aylor et al.,
1993).

Sky Skw Kuy Kuy z/h Type d'écoulement Auteurs
Dans le couvert
1.6:3.0° 6:162 <0.05 Couvert de F. Arundinacea Aylor et al., 1993
0.8:20°% 3:122 >0.20 Couvert de F. Arundinacea Aylor et al., 1993
05:1.0 -0.8:0.0 3:4 4:8 <1 Couvert artificiel soufflerie Raupach et al., 1986
02:1.2 -1.0:-05 - 0.3-1.0 Couvert deforét (Aspen et Erable) Leclerc et al., 1991
0.0:0.8 -0.5:0.0 - - <1 Modéle LES Shen et Leclerc, 1997
Brunet et Collineau, 1994
0.0:1.0 -1.2:0.0 - - <1 Mesures diff. couverts Raupach et al., 1996 °
Au-dessus du couvert
-1.0:0.0 0.0:08 ~25 ~35 21 Soufflerie Raupach et al., 1986
~0 ~0 - - >2 Mesures diff. couverts Raupach et al., 1996 °
0.0:1.0 -0.7:0.0 1<-<2 Mesuresdiff. couverts Raupach et al., 1996 °
Brunet et Collineau, 1994
Distributions types
0 3 Distribution gaussienne Aylor et al., 1993
1.15 5.37 - Distribution extréme de Gumbel Aylor et al., 1993

3|| sagit dela norme du vecteur vitesse. > Compilation de données de nombreux auteurs.

Le moment d'ordre 4 est noté ', et il caractérise I'aplatissement symétrique d'une
distribution. Plus une distribution est resserrée autour de sa moyenne, avec de longues queues
de distribution, et plus ce moment est levé. Comme pour Sk, on définit le moment d'ordre 4
normalisé par : Ku,= % / 6*. 1l est appelé coefficient d'aplatissement, et est noté Ku, par
référence au nom anglais (Kurtosis). Pour une distribution gaussienne centrée, il vaut 3. Pour
une distribution gaussienne centrée, on démontre que les moments pairs d'ordre 2n (Notés myy,)
sont égaux a (a2)".

Peu de données sont disponibles sur les valeurs de Ku, et Kuy,, dans la CLS et dans les
couverts. Les données reportées dans le Tableau 11.9 semblent toutefois indiquer que Ku, et
Kuy, dans la CLS sont proches des valeurs gaussiennes. En revanche, dans le couvert elles
excedent largement les valeurs gaussiennes, et méme les valeurs des distributions extrémes de
Gumbel. Cela se traduit par des distributions qui en représentations semi-log suivent a peu
prés une distribution de Gumbel autour de leur valeur moyenne puis qui I'excédent clairement
aux valeurs extrémes (Shaw et al., 1979 ; Aylor et al., 1993). Les profils de Ku, et Ku,, dansle
couvert démontrent gu’il y a une augmentation de l'intermittence du signal avec la profondeur
dans le couvert.

Par ailleurs, une éude récente de Heinz et al. (1996) ont montré que si la théorie de la
diffusivité est valable (i.e. termes de transport dECT négligeables), I'échelle de temps
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caractéristique des tourbillons porteurs d'énergie est proportionnelle a Ky,. De nouvelles
recherche dans cette voie seraient intéressantes.

[1.2.6 Effet d'un changement derugosité

Un changement de végétation est une situation particulierement intéressante pour le dépét sec
d'ammoniac a proximité des sources. D'une part parce que c'est une situation qui existe dga
dans la "topographie” des sources agricoles dNH; - i.e. un batiment d'élevage entouré d'un
bois, ou bien un épandage de lisier sur sol nu a proximité de champs cultivés développés
(mais) -. D'autre part, il est fait de plus en plus souvent mention de I'utilisation de zones de
végétation tampon pour les émissions d'NH3; atmosphériques tout comme il existe des études
portant sur les zones d'absorption de nitrates.

Le principe d'une zone tampon pour NH3 consiste a entourer les béatiments d'éevages
d'une zone boisée servant de filtre "naturel” a l'air pollué extrait du batiment. Ces zones
boisées en régions d'agriculture intensive sont bordées de cultures et elles constituent donc
bien un changement de rugosité. On ne connait pas aujourd’hui quelle pourrait étre I'efficacité
de telles zones, et I'utilisation de modeles prenant en compte la dispersion dans la végétation
et le changement de rugosité serait utile.

Par ailleurs, I'estimation des dépdts d'NH; a I'échelle d'une région nécessite de prendre
en compte les "effets de bords" créés par la présence d'une mosaique de cultures, prairies,
bois, etc., imbrigués les unes dans les autres. A partir de la proportion de bois et forét présents
sur un territoire, et la distribution des dimensions de ces bois, on peut évaluer la surface totale
de forét potentiellement exposée aux effets de bords. En utilisant cette méthode et des
statistiques nationales, Draaijers et al. (1994) trouvent que plus de 50% de la surface boisée
des Pays-Bas est exposee a des effets de bords potentiels. A partir de ces estimations et des
données d'un réseau de mesure de dépots d’ NH3, les mémes auteurs montrent que les dépots
secs de polluants pourraient étre sous estimés d'environ 10% a I'échelle des Pays-Bas, ce qui
montre I'importance de cette situation de changement de rugosite.

Les effets d'un changement de rugosité sont multiples sur les échanges de gaz entre
végétation et atmosphere. 1l y a tout d'abord un effet de pénétration du vent, parfois appelé
advection (Draaijers et al., 1994), qui va diminuer la résistance de transfert dans la couche
quasi-laminaire des feuilles, rp, qui est proportionnelle a la racine carrée de la vitesse du vent
(Monteith et Unsworth, 1990 ; voir 8l11.3.1). Ceci aura pour effet d'augmenter les dépbts de
particules sub-microniennes qui ne sont pas limitées par la résistance stomatique, et en
particulier les brouillards et gouttelettes d'eau, ainsi que les agrosols (Weathers et al., 1992).
D'un autre coté, la présence d'une forte turbulence va favoriser la ressuspension des particules
(Wu et al., 1992), mais cela aura sans doute pour effet "d'étaler” la zone de dépbts mais pas de
diminuer ceux-ci. Par ailleurs I'eau déposée lors de périodes humides pourrait auss plus
rapidement sévaporer en période seche.
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Concernant les gaz, pour lesgquels la résistance stomatique est un facteur limitant du
dépdt (Fowler et al., 1989), d'autres effets indirects viennent sajouter a la turbulence. Le
rayonnement plus intense, et les températures plus élevées (Ranney et al., 1978) pourraient
réduire la résistance stomatique et ainsi accroitre les échanges foliaires (dépits secs).
Toutefois, I'évapotranspiration stimulée par la faible résistance stomatique (Miller, 1980), la
surconsommation d'eau engendrée par la présence d'une végétation de sous-bois souvent plus
dense aux bords des foréts, et I'arrivé d'air sec directement dans le couvert, pourrait en retour
engendrer un stress hydrique limitant I'ouverture stomatique et donc les échanges foliaires
dans ces situations.

L'humectation de la surface des feuilles est un facteur important de dépét pour les gaz
solubles comme NH3 et SO, (van Hove et al., 1989). Plusieurs arguments contradictoires
peuvent étre avances sur I'humectation des feuilles aux bords des foréts. L'interception accrue
des brouillards et gouttelettes accroit la présence d'eau libre sur la végétation. Mais
I'évaporation est plus intense du fait du rayonnement accru et de I'advection d'air. Par ailleurs,
les dépdts d'aérosols sont plus importants, ce qui pourrait favoriser la présence de films d'eau
microscopiques créés par la déliguescence des sels d'agrosols trés hygroscopiques (Burkhardt
et Eiden, 1994 ; voir §l1.3.4).

1.3 Echangesfoliaires et dépots surfaciques del’ammoniac dans un couvert végétal

Nous avons discuté dans la partie précédente des processus d'échange de scalaire dansla CLS
et dans le couvert végétal, et mis en évidence les caractéres essentiels,_En particulier, nous
avons remarqué que dans le couvert végétal, la répartition des sourceﬁli'-I était prépondérante
dans I’ expression des flux turbulents ; une source située au sol contribuera faiblement au flux,
alors qu'une source située pres du sommet du couvert contribuera plus fortement (voir par
exemple Nemitz et al., 1998). Il apparait évident que la répartition des sources et puits
d'ammoniac dans la veégétation, et la compréhension de leur variabilité en fonction des
facteurs micrométéorologiques (température, rayonnement, humidité), et du fonctionnement
de la plante (résistance stomatique, point de compensation), est essentiel a l'étude des dépots
secs d'ammoniac.

Plusieurs études montrent que I'ammoniac atmosphérique (NH3) peut-étre absorbé ou
émis par la végétation (Sutton et al., 1994). Ainsi les dépbts secs sont en réalité la résultante
d'un flux émis par la végétation et d'un flux de I'atmosphére vers la végétation (Fléchard and
Fowler, 1998). Trois niveaux d'analyse peuvent étre distingués dans I'étude des dépots secs,

() le niveau du couvert végétal, ou I'on sintéresse aux échanges entre I'atmosphere et le
couvert pris dans son ensemble, i.e. approche "grande feuille’, qui a l'avantage détre

2 Danstous le texte, le terme source désigne une source ou un puit, qui est une source dintensité négative.
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directement reliée aux mesures de flux et de concentration au-dessus d'un couvert, en
conditions réelles (Sutton et al., 1993);

(i) le niveau de la plante que I’ on peut étudier en conditions contrélées, ou I’ on cherche
arelier les processus de dépot, et démission foliaire aux conditions micrométéorol ogiques et
physiologiques (Husted et Schjarring, 1995);

et (iii) le niveau de la feuille ou de I'organe qui permet d'accéder a un niveau de
compréhension et de modélisation plus fin, mais auss plus difficile a valider
expérimentalement (Husted et al., 1997).

Nous allons commencer par éudier les processus mis en jeu al'échelle de la feuille, et
remonter ensuite jusgu'au couvert vegétal. Pour bien situer la discussion a venir, la Figure
[1.24 montre les différentes voies connues de I'absorption et du dépdt dNHz dans un couvert
végétal, et indique les processus mis en jeu.

NH3 dans|’air
Facteurs :
- Sources/ puits en amont
- Sources/ puits locaux
- Turbulence
- Récations chimiques

Echanges stomatiques
Dépot surfacique ‘ Facteurs : . _
Facteurs: - Ouverture (jour / nuit)
- Humectation des feuilles - T(_empérature
- Pollution acide (SO,) - Niveau en NH,* dansla plante
- Humidité relative de I’air - Turbulence
- Température

Echanges avec le sol
Facteurs :
- NH4+ dansle sol (Fertilisation)
- pH
- Humidité
- Température

Figure I1.24. Schématisation des voies d'‘échanges d'ammoniac al'échelle de la plante.

Les parameétres sur lesquels nous allons discuter sont essentiellement les résistances au
transfert d'un gaz. Elles sont définies par analogie avec le courant électrique, en identifiant la
concentration a un potentiel, et le flux a un courant. On a, en supposant la diffusivité
constante, |'analogie (Monteith et Unsworth, 1990):
C-C  GC-C
X2-X1 ~ Ria

F=K (11.46)

ol F est un flux (kg m?s?), K est une diffusivité (m?s?), x,» est une distance (m), Cy est
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une concentration (g m), et Ry, est une résistance (s m™). La résistance pour un gaz est donc
proportionnelle a une distance sur une diffusivité. Selon que I'on Sintéresse a la plante ou au
couvert entier, on distingue deux résistances, des résistances concernant le flux par unité de
surface au sol, qui sont notées en majuscule R (s m™), et des résistances rapportées & une unité
de surface de feuille, notées en minuscules r (sm™). Nous alons nous intéresser
principalement aux résistances stomatiques pour I’ammoniac (rsnns, Rsnus) €t pour la vapeur
d'eau (rs, R9). Les conductances associées sont définies par gs = 1/rs et Ve = /Rs (m sY).

Nous discuterons également le réle des résistances de couche limite de feuille, rp,, et de
couvert, R,, quil ne faut pas confondre car elles font appel a des processus différents.
L'ammoniac doit diffuser a travers la couche limite qui sest développée sur la feuille avant
d'atteindre la surface de lafeuille. Nous allons commencer par étudier cette partie du transfert.

[1.3.1 Diffusion atraversla couche limite pseudo-laminaire

Avant d atteindre la surface de la feuille, le gaz doit diffuser atravers la couche limite qui se
forme sur la feuille. La résistance de cette couche limite, notée ry,, dépend de la turbulence,
mais auss de la diffusivité moléculaire du scalaire considéré, puisqu'a proximité de la surface
de la feuille, dans la sous-couche visgueuse, la diffusivité turbulente tends vers zéro. La
résistance de couche limite est généralement d'un facteur 2, et de jour d'un facteur 5, plus
petite que la résistance stomatique (Meyers, 1991), ce qui explique qu'elle ait moins été
étudiée que rs pour des gaz tels la vapeur d'eau ou le CO, qui transitent essentiellement par les
stomates (Leuning, 1983 ; Parkhurst, 1994 ; Monteith et Unsworth, 1990).

Dans le cas de I'ammoniac, pour lequel les "dépdts' sur les surfaces sont importants
(Fléchard et al., 1999), cette résistance peut savérer déterminante dans le contréle des
échanges, particulierement si le couvert est humide, et que les résistances de surface sont tres
faibles : Meyers et Baldocchi (1988) montrent que les flux de HNOs sur une forét sont
variables d'un facteur 2.5, et que cette variation est liée al'incertitude sur ry.

Les premiéres tentatives pour estimer la résistance liée au transfert de gaz dans cette
couche limite se sont basées sur des analogies avec des formes géomeétriques simples, comme
des plaques planes pour des feuilles (Monteith, 1973), et des cylindres pour les épines et
branches (Landsberg et Thom, 1971). Cette approche ale mérite d'apporter une base théorique
au probleme complexe de I'échange au niveau de |'organe, mais reste éoignée de laréalité, ou
larugosité de lafeuille, et samobilité vont en général abaisser |arésistance au transfert (Grace
et Wilson, 1976 ; Grace, 1977 ; Figure 11.25). Des méthodes permettent de tenir compte de la
présence d'autres feuilles qui modifient les paramétres d'échange, et de se rapprocher du cas
réel.

Short-range dispersion and deposition of atmospheric ammonia, PhD thesis, 2000. 81
Benjamin Loubet, UMR EGC, 78850 Thiverval-Grignon, France
Benjamin.Loubet@grignon.inra.fr



11.3. Echanges foliaires et dépdts surfaciques de I'ammoniac dans un couvert végétal

Wind speed [m s™')
o—5
0 1015

WIND DIRECTION

—_—
Turbulence
=
b 0 05
30
£
£
3 20
=
g
wr
s 15
]
o
= 10
«©
>

w

i — L. A e, J
10 20 30 40 50
Horizontal distance [mm)

Figure 11.25. Visualisation d'un écoulement d'air autour d'une feuille de peuplier fixe en soufflerie. Coupe
transversale. L'écoulement externe est laminaire. D'aprés Grace et Wilson (1976).

Nous alons reprendre les différentes estimations de la littérature, dans diverses
conditions, et discuter ensuite leur viabilité dans les cas réels.

11.3.1.1 Casd'une feuilleidéale —relations de similitudes

La plupart des études visant a éudier la résistance de couche limite se sont basées, par ordre
guasiment chronologique, sur des mesures de flux (i) de quantité de mouvement, i.e.
frottement total d'un rameau ou d'une feuille mesuré a l'aide d'un bras de restitution de force
(Landsberg et Thom, 1971 ; Monteith, 1973), de flux (ii) de chaleur sensible a partir de
feuilles factices chauffées (Landsberg et Powell, 1973), de flux (iii) de vapeur d'eau a partir de
feuille humectée (concentration de surface constante), (Grace et Wilson, 1976), et (iv) de
divers polluants, en utilisant des chambres foliaires permettant I'estimation des flux en
conditions "réalistes’ (van Hove et al., 1990).

Les équations de transfert sont exprimeés avec des nombres adimensionnés qui indiquent
I'importance de la diffusion turbulente vis-avis du transfert moléculaire (Monteith et
Unsworth, 1990) :

ud
Re = — (11.47)
vV
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Nu = m DET (11.48)
Sh = (Cva—?cvs)Div (11.49)
Pr = D—VT (11.50)

- Dlv (11.52)

Ou Re est e nombre de Reynolds, Nu le nombre de Nusselt, Sh le nombre de Sherwood, Pr le
nombre de Prandtl, et Sc le nombre de Schmidt, U et d sont respectivement des échelles
caractéristiques de vitesse et de longueur, v est la viscosité cinématique de I'air (1.55 10°> m?
s1a20°C), H est le flux de chaleur sensible, T, et Ts sont respectivement |es température de
I'air et de la surface, Dt est la "diffusivité thermique" de l'air (Dr=k:/ pC,, OU K est la
conductivité thermique, Dy = 2.22 10° m? s* 420°C), E est le flux de vapeur d' eau, Cya €t Cus
sont respectivement les concentration (molaires ou volumiques) en vapeur d'eau dans |'air et a
la surface de la feuille, et D, est la diffusivité moléculaire de la vapeur d'eau dans l'air
(2.49 10° m? s* &20°C). Le nombre de Prandtl dépend peu de la température, et est de I'ordre
de 0.71 pour l'air. En introduisant les résistances de couche limite ry, ¢ (transfert de chaleur) et
I, (composé i), et en notant D;, la diffusivité du composé i, les Eqns. 11.48-49 sécrivent
aors:

d

Nu = 5 (11.52)
d

S = (11.53)

Pour une plague plane, deux cas ont été intensivement étudiés, le cas d'un écoulement externe
laminaire et le cas turbulent (Murphy et al., 1977).

11.3.1.1.1 Convection forcée laminaire

Dans le cas laminaire, la relation empirique établie dans le cas de plague plane chauffée, en
convection forcée, a concentration de surface constante ou a un flux constant, est de la forme
(Murphy et al., 1977 ; Monteith et Unsworth, 1990) :

Nu = C; Re"? pr'3 (11.54)
Sh = CyRe"? 13 (11.55)

ou Cy et Cy sont des constantes, qui dépendent de nombreuses conditions, notamment du type
de conditions de surface, i.e. flux constant ou concentration constante (peu deffet), de
I'inclinaison de la plaque plane par rapport a I'écoulement moyen (Chen et al., 1988), de la
géométrie de la feuille (Murphy et al., 1977), et de la présence d'autres feuilles. Exprimons
ces Egns. 11.54-11.55, en terme de résistances r,; du compose i qui peut étre la chaleur, ou un
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gaz :

23 16, \U2
foi = %(%j (11.56)

On note donc que dans le cas d'un écoulement laminaire, r, est proportionnel & U™2. Pour le
transfert de vapeur d'eau qui est la référence (avec le CO,) pour les échanges de masse a
I'échelle de lafedille, lardation sécrit (a20°C, Ct = 0.66, unités Sl) :

1/2
loy = 280 (%j (11.57)

D'autres auteurs proposent des valeurs de la constante (280) différente (168 ; van Hove et al.,
1990). D'aprés I'Eqn. 11.56, la résistance pour un autre scalaire rp; dépend du coefficient de
diffusivité du gaz considéré D;. Connaissant ry,,, la diffusivité du scalaire i se retrouve par :
rpi/ roy= (Dy/ D). L'exposant 2/3 rend compte des différences entre diffusion de la
quantité de mouvement et du scalaire considéré : &,/ § = S*° (Monteith et Unsworth, 1990).
Cet exposant change s celui de Pr change dans Egn. 11.54. Le tableau 11.10 montre pour
différents gaz-traces, les estimations dery,;. Voir également |I'annexe A1 en ce qui concerne les
diffusivités.

Tableau I1.10. Rapport de la résistance de couche limite de feuille ry; pour différents gaz-traces sur celle pour la
vapeur d'eau ry,,, & partir des relations obtenues en écoulement laminaire ou turbulent sur plaque plane, en

convection forcée. Les rapports restent approximativement constants pour des températures et pressions
variables. Voir texte ci-dessus.

Gaz-trace Masse molaire? Diffusivité I,/ oy I,/ oy

moléculaire Convection forcée  Convection libre
gmol™? a20°c? laminaire ou laminaire ou
x 10° turbulent turbulent
H-,0 18 2.49 (2.423) 1.00 1.00
CO2 44 1.51 1.40 1.46
NH3 17 2.29(2.18%) 1.06 1.06
SO, 64 1.22 1.61 1.71
HNO3 63 1.18 1.65 1.75
NO; 46 1.84 1.22 1.25
O3 438 1.58 1.35 141
Chaleur - 1.55 1.08 1.09
. - 1.55 - -

T Noter que la diffusivité moléculaire n'est pas inversement proportionnelle & la masse molaire, car la
taille des molécules joue entre autres un rdle dans la diffusivité. 2 A partir de Monteith et Unsworth
(1990). ® d'aprés Schjgrring (1997).

11.3.1.1.2 Convection libre

Si latempérature de lafeuille est élevée, que la vitesse du vent est faible, ce qui est souvent le
cas dans un couvert végétal, ou comme nous l'avons vu les périodes ou l'air est came
occupent une fraction importante du temps, un régime de convection libre ou mixte peut
sétablir autour de la feuille. De nuit, le refroidissement radiatif des feuilles pourrait entrainer
un régime de convection libre et donc diminuer larésistance au transfert.

Le nombre adimensionné qui caractérise le régime de convection libre est le nombre de
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Grashof Gr qui exprime le rapport entre terme d'’Archimede et terme d'inertie (Coantic, 1976).
Nous avons retenu la définition compléete du nombre de Grashof, qui prend explicitement en
compte la variation de densité de l'air due a la présence d'un gradient de vapeur deau
(Finnigan et Raupach, 1987). En effet, sa contribution peut étre importante, dans le cas que
nous étudions, a proximité directe d'une plante qui transpire. Une expression simplifiée du
nombre de Grashof est (Monteith et Unsworth, 1990) :

d3

a

La

Ts-Ta
Ta

+0.378 (Qs - Ga) (11.58)

3
Gr:gd7

ou Gr est le nombre de Grashof, g est I'accélération de la pesanteur terrestre, d est la
dimension caractéristique de lafeuille, T est latempérature de l'air, p est la densité de l'air,
est la concentration molaire de vapeur d'eau dans l'air, et les indices a et s correspondent
respectivement a I'extérieur de la couche limite et la surface de la feuille. La transition entre
convection forcée et libre se situe pour des nombres de Grashof situés entre 400 et 2000 en
régime laminaire (Monteith et Unsworth, 1990). En régime de convection libre, les relations
entre groupes adimensionneés sont du type (Monteith et Unsworth, 1990) :

Nu=BGr"pPr" (11.59)
Sh =BG (11.60)
ou le couple de constante (B, m) est approximativement de (0.5, 1/4) en régime laminaire, et
(0.1, 1/3) en régime turbulent pour un grand nombre de géométrie d'objet (Monteith et

Unsworth, 1990). En remplacant dans I'Egn. 11.60 les expressions de Sc, Gr et Sh, il vient (a
comparer al'Egn. 11.56) :

mil -m
oy = 2Rl on gy (1:61)

Ou Ap ! p est la différence de densité de I'air normalisée entre la surface et I'air libre. Noter
quiici, en régime laminaire, le rapport ry / oy devient ry; / ry = (Dy / D)¥*. L’ exposant vaut
2/3 en régime turbulent (Tableau 11.10). Pour I'ammoniac, le facteur de correction est faible
(6%).

11.3.1.1.3 Convection forcée turbulente

Lorsgue I'écoulement externe (en soufflerie) est turbulent, en convection forcée sur plague
plane, les relations de similitude de I'Eqn. 11.56 sont modifiées car les échanges sont plus
importants. Les formulations différent, sdlon que I'on considére que la couche limite
turbulente sétend sur toute la surface de la feuille ou sur une partie seulement. En calculant
les expressionsderp; a partir des formules proposées par Murphy et al. (1977) ona:

D'_2l3 |/0.4666 d 0.8
Mpj = '—CI— (Uj (11.62)

oll I'Egn. 11.62 correspond au cas totalement turbulent, et C; est une constante de I'ordre de
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0.036 (Murphy et al., 1977). On note ici d'une part que la résistance décroit plus vite avec U
gue dans le cas laminaire, et d'autre part, que la relation de proportionnalité entre composes
différents, est identique a celle en régime laminaire (exposant —2/3). Ce dernier point montre
gu'a proximité de lafeuille le transport moléculaire reste important.

Le nombre de Reynolds critique (Re;) marque le passage d'un régime laminaire a
turbulent dans la couche limite de la feuille. Les valeurs mesurées different beaucoup, du fait
de la turbulence dans I'écoulement, mais aussi des conditions de surface de la feuille comme
sa rugosité, ou sa forme (van Hove et al., 1990). Re; est bien plus petit pour une feuille que
pour une plague plane, ainsi, pour une feuille de dimension caractéristique 0.1 m, en régime
laminaire, la vitesse critique Ugi: de I'écoulement externe sur feuille est de I'ordre de 0.1 a
0.6ms* (Tableau1.11). Certains auteurs proposent des formulations plus complexes qui
tiennent compte du fait que la couche limite de la feuille est partiellement laminaire et
turbulente (Murphy et al.,1977).

Tableau I1.11. Nombres de Reynolds critiques Re, mesurés sur différentes feuilles ou modéles de feuille.

Conditions Elément Rec Ugrit - Auteurs
-1
ms

Soufflerie, laminaire  Feuille de peuplier 1-8x10° 0.15-0.6  Graceet Wilson (1976)

Soufflerie, laminaire  Plaque plane 1-10x10° 15 Grace (1981) . cité dans van Hove et al. (1990)
Chambre, laminaire®  Feuille de haricot 2x10° 04 Van Hove et al. (1990)

Champ Mai's Couvert entier 1 W grit = Jacobs et al. (1994) conditions de nuit 2

16 \/a

LTenprenantd=0.1m, et V=1.5x10° m’ s, Zavec w- comme échelle de vitesse, et h comme échelle de longueur.

La question de savoir si la couche limite est turbulente ou laminaire est essentielle, car
les échanges peuvent en étre fortement modifiés. Ains la plupart des mesures sur feuille
réelle, montrent que les échanges sont plus importants que ceux prédits par les relations
données ci-dessus: 2.5 fois (Grace et Wilson, 1976), 1.8 fois (van Hove et al., 1990).

11.3.1.2 Casd'une feuille au sein d'un couvert

Lorsgue les feuilles sont au sein d'un couvert, l'interaction entre feuilles modifie les relations
de similitudes (Egn. 11.62). L'introduction du facteur dinterférence pi(u,d) permet de rendre
compte de cette modification des échanges (Landsberg et Powell, 1973) :

roi = pi(U,d) ro; (11.63)

Landsberg et Powell (1973) ont étudié en détail I'effet d'interférence sur une réplique de jeune
Pommier, et trouvent que p,, pour la vapeur d'eau, est de I'ordre de 1.3-1.8, et qu’il augmente
avec la vitesse du vent et avec la densité de surface foliaire. Larelation qu'ils obtiennent pour
desfeuilles sujettes al'interférence est :

d 1/2
foy = 195 (Uj (11.64)

Les mesures de Schuepp (1972a,b) en convection libre semblent indiquer qu'un groupe de
feuilles peut avoir une résistance de couche limite bien plus faible que leurs contreparties
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individuelles par effet "d'entrainement”. L'effet ne peut toutefois étre formalisé sous forme
d'un facteur étant donné le manque de données en conditions réelles. Les mesures de Kumar et
Barthakur (1971) sur des vraies feuilles en souffleries font partie des données les réalistes. Ils
trouvent des résistances de couche limite 4 fois plus faibles que celles de Schuepp (1972a,b),
mais leur méthode de mesure semble moins sire.

11.3.1.3 Casreel

Plusieurs auteurs rapportent des mesures de r, sur de vraies feuilles, en conditions proches de
la réalité. En généra, ils obtiennent des valeurs de couche limite plus faibles que celles
prédites par la théorie: de I'ordre de 1.5 a 2.5 fois plus faible (van Hove et al. 1990). Les
explications les plus probables sont que la couche limite est turbulente a des nombres de
Reynolds critiques plus faibles que ceux mesurés en conditions contrdlées (Grace et Wilson,
1976). Une discussion qui rejoint et compléete les arguments de Grace et Wilson (1976) est
proposee par Finnigan et Raupach (1987). 1ls montrent en effet que le mouvement des feuilles
est favorise par les tourbillons de tailles identiques a celles-ci, et quil entraine une
augmentation des échanges (Finnigan et Longstaff, 1982). IIs soulignent ensuite que les
processus de transfert spectral favorise I'apparition de tourbillons de la dimension des feuilles,
dont I'effet est maximum sur rp. Cet effet expliquerait les mesures de Schuepp (1972a,b)
donnant un r, deux fois plus petit pour des feuilles flottantes que pour des feuilles rigides.

L'action des tourbillons de grande taille sur ry, est différente, puisqu'elle laisse le temps a
la couche limite de feuille de sajuster a un nouveau régime d'écoulement (Finnigan et
Raupach, 1987). Toutefois, puisque larelation entre r, et u n'est pas linéaire, I'utilisation de la
vitesse moyenne du vent dans les expressions de rp (Egns. 11.61, 11.64) n'est pas correcte.
Finnigan et Raupach (1987) proposent pour tenir compte de cela, de pondérer ces expressions
par un facteur (1 + %2 g,/ u), ou u est la vitesse moyenne du vent.

Lorsgue les conditions sont trés instables, ou trés stables, la convection libre pourrait
entrainer un ry, plus faible que celui prédit par le modéle de convection forcée. On voit sur la
Figure 11.26, que le régime de convection libre laminaire pourrait stabiliser rp entre 200 et
400 sm™, pour de trés faibles vitesses du vent. Par ailleurs, la fraction de temps pendant
laquelle la vitesse du vent est inférieure a la moyenne u (Figure 11.26) montre que la
convection pourrait ére mixte dans la partie inférieure du couvert ou de longues périodes de
came sont entrecoupées de rafales intenses: pour z/h=0.1, plus de 95% du temps
I”écoulement est en convection mixte (Figure 11.26). Pour les tourbillons les plus gros, la
couche limite de feuille suit cette dynamique, et un régime de convection libre pourrait avoir
le temps de sétablir (Finnigan et Raupach, 1987). Il est donc probable que rp,, a la base d'un
couvert développé, soit surestimé par les expressions de convection forcée utilisant u (Egns.
[1.61 et 11.64).

Toutefois, pour les couverts denses, qui sont aussi ceux ou l'intermittence est la plus
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intense (Aylor et al., 1993), |'écart de température entre feuilles et air est moins faible en bas
du couvert qu'au sommet, et donc la convection serait moins intense. De nuit, la convection
libre limite également r, en conditions trés stables, et a notre connaissance aucunes mesures
de rp in situ N’ existent de nuit (Finnigan et Raupach, 1987). Toutefois, on sait que le régime
de convection libre sinstale pendant les périodes de forte stabilité, de nuit, (Jacobs et al.,
1994), et il est également susceptible d'apparaitre par forte instabilité, pendant les périodes de
calme, comme le suggere laFigure 11.26, et les arguments de Finnigan et Raupach (1987).

10000 g 3 100%
- Zh=01 ' ] 9% g
i 7 80% %
1000 E 3 =
2 - ) — - — - J 7% S
,,,,,,,,,,,,,,,, ] © D
- i 1 60% <
€ w ] ©p
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Figure I1.26. Résistance de couche limite de la feuille en fonction de la vitesse du vent u (courbes en gras), et
fraction du temps fr pendant lequel la vitesse du vent est inférieure au pour trois hauteurs (courbes indigquées par
des fleéches). fr est calculé en supposant une turbulence gaussienne, g,/ u. = 2.4 au-dessus du couvert, et une
décroissance exponentielle de g, / u- dans le couvert (Aylor et al., 1993). La dimension caractéristique de feuille
est d = 0.1 m. En régime de convection libre, |'écart de température entre couvert et air est supposé de 1°C, et la
température de l'air de 20°C.

D'autres processus pourraient étre a l'origine des différences entre mesure et théorie. La
présence de "poils" sur la surface des feuilles peut entrainer une augmentation de la résistance
de couche limite de'ordre de | / Dj, ou | est 1a hauteur des pails, et D; est la diffusivité (Jones,
1992). Au contraire, en conditions humides, la présence de poils, pourrait entrainer une
diminution de I'épaisseur de la couche limite pour NH3 qui est trés soluble dans I'eau, mais

aussi, le dépbt de rosée sur ces poils pourrait accroitre la surface apparente de lafeuille.

On peut donc tirer les conclusions suivantes : en conditions réelles, (i) r, est
certainement inférieur alavaleur généralement admise (Egn. 11.61, 11.64) du fait d'un Re; plus
faible (Grace et Wilson, 1976 ; van Hove, 1990), du mouvement des feuilles et de la présence
de gros tourbillons (Finnigan et Raupach, 1987), et (ii) pour de tres faible vitesse de l'air, le
développement d'un régime de convection libre devrait limiter r, de nuit comme de jour
(Figure11.26; Tableau 11.12).
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Tableau I1.12. Récapitulatif des expressions de la résistance de couche limite de feuille, pour différents régimes,
obtenus a partir des relations adimensionnées (voir texte). Les valeurs typiques correspondent a At = 1°C,
Ta=20°C,HR=70%, U =0.3ms" etd=0.03m.

Conditions rp,; (20°C) RpnH3 (20°C) Valeur typique®  Valeur typique
sm? sm? FonHz, SM™ ObNH3, mm St
CF, Laminaire d 7 d 100 10
0.239 D28 (0) 297 (1)
CF, turbulent g, dO8 d°2 70 15
0.188 D** (jos) 196 (o)
CL laminaire ~ 0.067 D;**[Ap/d p] V4 203[4p/d p] V4 200 — 400 2-5
CL, turbulent  0.108 D;*3[4p/ ps] ° 134[4p/ p] V3 500 — 900 1-2

* pour obtenir une valeur approchée rapportée a1 m” de sol, diviser par le LAI.

11.3.2 Echange d'ammoniac par voie stomatique

Comme pour le CO,, la vapeur d’ eau, et tout polluant gazeux, plusieurs travaux montrent sans
ambiguité que la plante absorbe et émet de I’ammoniac par voie stomatique (Sutton et al.,
1995a; Schjarring et al., 1993a,b). L’ échange résulte essentiellement de la diffusion du gaz
entre |'extérieur de la feuille et la chambre sous-stomatique, et de I'équilibre physico-
chimique a l'interface liquide-gaz dans celle-ci (Taylor et al., 1988; Monteith et
Unsworth,1990). Le fonctionnement des stomates en réponse a des facteurs de stress et a la
lumiére ne sera pas discuté en détail ici, et on peut se référer a Jarvis (1976) et Baldocchi et al.
(1987). En revanche, les caractéeres spécifiguement liés a I'ammoniac, et en particulier a sa
réactivité chimique vis a vis de la feuille, présentent un intérét dans cette étude. C'est
essentiellement aux transferts en phase gazeuse que nous intéresserons, l'interaction avec la
phase agueuse étant discutée plus en détail dans la partie suivante (cf. 8l11.3.3).

La résistance stomatique foliaire varie entre especes, du fait de la morphologie
différente des stomates, et du nombre de stomates par unité de surface foliaire (Monteith et
Unsworth, 1990). En général, les feuilles possédent entre 100 et 200 stomates par mmZ.
Placées sur la face inférieure, ou sur les deux faces des feuilles, leur longueur varie entre 10 et
30 um, et leur largeur varie entre 5 et 10 um au maximum de leur ouverture (Meidner et
Mansfield, 1968). La surface occupée par les stomates sur la feuille est relativement constante
entre espéce, et de I'ordre de 1% (Monteith et Unsworth, 1990). Sur la base d'une unité de
surface de feuille, la résistance stomatique peut étre définie par larelation suivante :

F - ris(co -C) (11.65)

ou C, et C; sont respectivement les concentrations a la surface de la feuille et dans les
stomates, F est le flux, et rg est la résistance stomatique. On utilise souvent la notion de
conductance stomatique gs qui est l'inverse de la résistance stomatique. Pour une espéce
donnée, la résistance stomatique dépend de I’ ouverture des stomates, qui augmente avec le
rayonnement solaire, mais qui est limité par divers stress, tel que le stress hydrique, la
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température, I'humidité de I'air. 1| a été démontré que |'absorption de polluants en forte
quantité (par exemple Oz) a également un effet sur le fonctionnement des stomates (Darrall,
1989).

11.3.2.1 Résistance stomatigue pour |'ammoniac

La résistance stomatique est souvent estimée a partir de la résistance stomatique pour la
vapeur d'eau, simplement pour des raisons métrologiques, car d'une part il existe des
méthodes de mesure de la transpiration foliaire a différentes échelles (chambres, porométres,
méthodes micrométéorologiques), et d'autre part que la "concentration interne” de la vapeur
d'eau, peut étre estimée a partir dune mesure de la température de surface qui donne la
pression de vapeur d'eau saturante dans lafeuille (Monteith et Unsworth, 1990).

D'autres gaz dont la concentration interne est nulle, et dont les flux sont aisément
mesurables, tels que I'ozone (O3) sont couramment utilisés pour estimer la résistance
stomatique de référence. Il faut toutefois Sassurer dans ce cas que le gaz ne se dépose pas sur
les surfaces externes des feuilles, ce qui fait encore I'objet de spéculations pour I'ozone
(Grantz et al., 1997).

Le transfert de gaz de la surface jusqu'a l'intérieur de la feuille seffectue par diffusion
moléculaire. Cela signifie que la résistance stomatique est inversement proportionnelle a la
diffusivité moléculaire du gaz :

D
FsNH3 = D:i(s)’ I'sH20 (11.66)

Comme la diffusivité moléculaire des gaz varie de facon quasi-identique en fonction de la
température, cette relation (Egn. 11.66) est égquivalente a rewyz = 0.92 rg420. Mais la résistance
stomatique dépend également de la distance "moyenne " que parcourent les molécules de gaz
entre |’ entrée dans |la chambre sous-stomatique et 1a zone ou elles sont diluées dans la solution
apoplastique, film liquide entourant les cellules (Taylor et al., 1988).

Cette distance dépend essentiellement (i) de la solubilité du gaz dans la solution
apoplastique, que I’ on peut assimiler a de I’ eau en premiere approximation, et (ii) de |’ affinité
chimique dans la phase agueuse (Taylor et al., 1988). La Figure 11.27 montre pour trois gaz de
solubilite tres différente, I'absorption relative en fonction de la distance (Taylor et al., 1988).
Comme la solubilité dNHgz est plus de 10 fois plus grande que celle de SO,, I'ammoniac
devrait, d'apres la Figure 11.27, se déposer rapidement sur les stomates, et dans la cavité sous-
stomatique, mais tres peu au-dela.
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Figure 11.27. (a) Représentation schématique d'une coupe transversale de feuille autour d'un stomate, et des
différents organes internes ayant un role dans les échanges gazeux entre la plante et I'atmosphére, et (b)
proportion du gaz absorbé en fonction de la distance a I'entrée, pour trois polluants gazeux de solubilité dans
I'eau différente : HNO;, o; SO,, 3559; O3, 21.9 pmol cm>. L'ammoniac ayant une solubilité de 52789 pmol cm
se situerait donc entre le SO, et I'HNOs. D'aprés Taylor et al. (1988).

Ains, la résistance stomatique pour NHz (rwh3) dépend de la distance moyenne de
diffusion Axnus, Ce qui setraduit par la modification de I'Egn. 11.66 en (Schjerring, 1997) :

_ Dh2o AXnHa

FsNH3 = Dz Moo I'sH20 (11.67)

Toutefois, la détermination de Axnus €t Axqoo Ne peut étre quiindirecte. Elle est basée sur la
détermination simultanée des flux de H,O et dNHs, proportionnels a la conductance, pour
différentes concentrations en NH3 et H,0O, et est donc difficile. La mesure des conductances
stomatiques pour ces deux composés, sur du pois (van Hove et al. 1990) et sur du colza
(Husted et Schjerring, 1996) semblent indiquer que Axnns €t Axqzo sont du méme ordre de
grandeur, pour différentes humidités relatives et déficits de pression de vapeur entre la feuille
et I'air (Figure 11.28a).

Ce résultat peut étre généralisé pour des plantes ayant un point de compensation faible,
d'apres les résultats de Husted et Schjerring (1996) pour un C, inférieur a 1.5 pug NH3 m.
Mais Schjerring (1997) fait remargquer que celan'est valable que pour des plantes dont |e point
de compensation est faible : pour un Cs de 4.5 ug NHz m, la conductance stomatique pour
NH; est en effet 5 fois supérieure a celle pour la vapeur d'eau. Schjarring (1997) soutient que
ceci est di a un raccourcissement du chemin diffusif dans la cavité sous-stomatique, lié a
I'accroissement de la concentration en NH," dans I'apoplasme. Mais cela pourrait également
indiquer une variabilité spatiale interne du point de compensation, liée soit au pH, soit a la
concentration en NH;" de I'apoplasme.

D'autres mesures (Husted et al., 1996) semblent indiquer que Axnus diminuerait en
période de sénescence (Figure 11.28b), mais la perméabilité accrue de la cuticule et des
cellules de I'épiderme pourraient étre a l'origine de la diminution de la résistance stomatique
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observée pendant cette période. Cette derniére hypothése est renforcée, par les observations de
Nemitz (CP) qui montre que les modeles de point de compensation ne fonctionnent pas sur
des feuilles sénescentes détachées, indiquant donc que I'émission d'NHz ne dépend pas de la
concentration externe.
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Figure11.28. (a) Conductance stomatique pour I'ammoniac gyys en fonction de la conductance stomatique pour
la vapeur d'eau gy pour du colza a faible statut azoté, et (b) rapport gz / ghoo €n fonction du stade de
développement sur deux variétés d'orge. Dans le (@), I'NH3 est absorbé par la plante, aors que dans le (b), il est
émis et absorbé suivant la période. Une conductance stomatique plus forte pour NH; indique un flux plus
important. Noter que dans le (a) la conductance est exprimée en unité de flux, et doit donc étre divisée par la
concentration pour obtenir la conductance en m s™. Repris de Schjarring (1997).

Les variations de rgyyz en fonction de I'humidité relative, ou du déficit de pression de
vapeur (DPV) de I'air, ne sont pas aujourd’hui clairement déterminées. C'est aussi le cas pour
r's120, Mais pour NH3, d'autres processus interviennent. L'humidité agit sur le dépbt d'NHz sur
les surfaces externes de la feuille, et il est donc difficile de dissocier les deux phénomenes de
dépdt surfacique et d'absorption (van Hove et al., 1990). Les résultats de ces derniers auteurs
semblent indiquer qu'il n'y a pas d'effet du DPV sur rgyws, tout comme semble le montrer la
Figure 11.28a. Mais van Hove et al. (1990) montrent qu'il y a une influence importante du
DPV sur le flux de SO,, quils attribuent au développement d'un film liquide dans la cavité
sous stomatique. Mais alors, cela devrait également induire une augmentation du dépot d'NHs,

qui n'est pas observeée par van Hove et al. (1990).

Par ailleurs, Wyers et Erisman (1998), ont obtenu des estimations de |la résistance totale
du couvert R; (I'équivalent ders + rypici) sur forét de conifére, en condition de dépdt, de jour et
sans dépdt d'eau visible sur les feuilles, donc avec un faible potentiel de dépdt surfacique.
Leurs résultats montrent que Rennz est bien plus faible que R0 de jour. 1ls expliquent ce
phénomene par la déliquescence d'agrosols dont les sites de dépbt sont situés prés des
stomates, sous I'effet de la forte humidité liée a la transpiration des feuilles de jour, créant
ainsi une zone humide autour des stomates. Ces explications sont toutefois spéculatives, car
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leurs mesures ne permettent pas de discerner |'adsorption surfacique de I'absorption, et leur
formulation de R. ne prend pas en compte le point de compensation stomatique, ce qui
pourrait entrainer une sous-estimation de la résistance de couvert, en période chaude lorsque
Cs est élevé (Sutton et al., 1995a), et donc une sous-estimation de Renys.

Etant donné la faible fraction molaire dammoniac dans l'air, typiquement 0.1 a
100 nmol NH3 mol™, I'effet de diffusiophorése (Leuning, 1983) pour |'ammoniac, est
négligeable. La diffusiophorese est le processus de diffusion d'un compose sous I'action des
collisions moléculaires avec d'autres composés ayant un flux non nul. Ici, la question qui se
pose est la suivante : le flux de vapeur d'eau lié a la transpiration entraine-t-il un flux de
diffusiophorese de I'ammoniac important? En adaptant les travaux de Leuning (1983) au cas
de I’ammoniac, les corrections apportées a reyws Seraient au maximum de 10% ; un fort flux
de vapeur d'eau aurait tendance a accroitre I'absorption d'NHg, car la masse molaire de I'eau
est inférieure a celle de I'air, donc les molécules sortant des stomates ont en moyenne moins
de poids que celles entrant.

11.3.2.2 Réponse des stomates aux facteur s environnementaux

Les stomates représentent pour la plante la principale voie d'échange du carbone et de I'azote
avec |'atmosphere. Les autres voies étant les cuticules, participant notamment a la respiration
nocturne, et les nodosités racinaires des |égumineuses qui réalisent la fixation symbiotique de
I'azote (Soderlund et Svensson, 1976). Le carbone, élément essentiel de la plante, est absorbé
au niveau des tissus mésophiliaires ou la pression de CO, est maintenue a un niveau faible par
une constante dégradation du carbone par photosynthese (Figure 11.27). La vapeur d'eau, quant
aédlle, diffuse del'intérieur vers |'extérieur de la plante (sauf en situation de dépét de rosee), et
participe, par la quantité d'énergie latente qu'elle transporte a refroidir la surface de la feuille,
puisque I’ évaporation d’ une mole d'eau consomme 44 kJ (Monteith et Unsworth, 1990).

La dynamique de l'ouverture stomatique est adaptée de facon a optimiser la
photosynthése sous certaines contraintes. C'est pourquoi elle dépend quasi linéairement
rayonnement photosynthétiquement actif (PAR), qui est la source énergétique du processus.
La plupart des modeles de conductance (ou résistance) stomatique gs, expriment celle-ci
comme une fonction du PAR qui est linéaire autour de 0, et qui tends asymptotiquement vers
unN mMaximum Qsmax (Fsmin S 1'0N parle de résistance) (Jarvis, 1976; Tableau 11.13). L'intensité de
rayonnement a partir duquel gs atteint le maximum dépend de la concentration atmosphérique
en CO,, puisque plus celle-ci augmente, plus le flux est important pour une méme ouverture
stomatique, et plus vite il atteint le flux optimum de carbone nécessaire a la photosynthése
(Baldocchi, 1993).
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Tableau 11.13. Exemple de résistances stomatiques minimales rq,,, pour différents couverts. Données reportées
dans *Baldocchi et al. (1987), 2Saugier et Katerji (1991),  Denmead (1977), * Uchijima (1976), et °Allen et
Lemon (1977).

Végétation Rsmin LAI
sm? m? m2

Sapin 2321 -
Chéne 1451 - 2002 4.2
Soja 651
Forét équatoriale 250°
Blé 733 6-7
Mais 2421-1804 5-6"
Luzerne 592 47
Tournesol 1202 18
Cocotier 1202 45
Noisetier 1322 5.6

" Valeur typique pour la culture

Plusieurs contraintes ou stress, limitent I'ouverture stomatique de jour. Le stress
hydrique est le mieux connu : le manque d'eau entraine une fermeture stomatique pour limiter
la perte d'eau autour des racines qui pourrait étre fatale a la plante. Ce stress apparait lorsque
le potentiel hydrique de la feuille ¥4 (Mpa) descend au-dessous d'un seuil %4, et évolue
ensuite de fagon quasi linéaire avec le potentiel (Baldocchi et al., 1987). Le stress hydrique
provogué par le mangue d'eau est courant pendant les périodes chaudes dans |es zones seches.
Un stress hydrique faible se caractérise par une |égére fermeture des stomates autour de midi
(Olioso et al., 1995). D’ autres stress existent ; le stress di a des températures trop élevées, ou
trop basses, et le stress d( a un déficit de pression de vapeur de lafeuille.

D'autres facteurs exercent un stress sur la plante pouvant conduire a une fermeture
stomatique, notamment le dépbt de polluants tels que I'Ozone (Os) et e dioxyde de souffre
(SO,), (Darrdl, 1989). Mais I'effet de ces polluants est moins bien connu, et ils sont par
ailleurs souvent différents a court et long terme du fait d'une adaptation possible des plantes.

Les modéles de conductance stomatique gs sont souvent basés sur I'approche de Jarvis
(1976), qui considére que gs est le produit de fonctions indépendantes, chacune liée a un
parameétre environnemental, PAR, T; et VPD; :

s = 9(PAR) g(T7) g(VPDy) (11.68)

ou T est latempérature de feuille, et VPD; est le déficit de pression de vapeur a la surface de
lafeuille.

11.3.3 Le point de compensation stomatique pour |I'ammoniac

La notion de point de compensation a été introduite par Farquhar et al. (1983). Il peut étre
défini de plusieurs maniéres, suivant le niveau auquel on se place. A I'échelle du couvert,
' est la concentration atmosphérique pour laquelle on observe un flux nul, lorsque I'humidité
relative est faible, c'est a dire lorsque les dépots surfaciques peuvent étre négligés (Sutton et
al., 1995b; Fléchard, 1998). Au niveau de lafeuille, la méme définition peut étre donnée, mais
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Cs correspond alors a la concentration dNH3; en phase gazeuse dans la chambre sous-
stomatique (Schjarring, 1997).

11.3.3.1 Equilibre ther modynamique et chimique

Le point de compensation stomatique pour l'ammoniac Cgwns est la concentration en
ammoniac gazeux dans la cavité stomatique, en équilibre avec la concentration en NH3 dans la
solution apoplastique [NHs]o (Fig. 11.29). Cette derniére resulte elleeméme de I'équilibre
acido-basique entre NH," (acide) et NH3 (base conjuguée) dans |'apoplasme.

Chambre
stomatique

Microclimat,
fonctionnement

Xuns /delaplante

Figure11.29. Schématisation de I'équilibre thermodynamique chimique dans la cavité sous stomatique. En haut la
phase gazeuse, au milieu I'apoplasme (solution intercellulaire), et en bas les cellules (cytoplasme). En gras sont
représentés les équilibres thermodynamiques et chimiques (voir texte), et en clair, les facteurs environnementaux
influants sur chacun des équilibres.

L'équilibre entre NHsa €t NHszq résulte de |'agitation thermique des molécules, et le
rapport des fractions molaires dans les phases agueuses et gazeuses dépends donc
essentiellement de la température. L'équilibre est caractérise par la constante de Henry Ky, ou
bien, ce qui est équivalent, la solubilité de NH3, dont il existe plusieurs définitions. L'équilibre
chimique est caractérisé par la constante d'acidité, ou constante de dissociation Kq, qui dépend
également de la température. Les équilibres thermodynamiques et chimiques sont résumés

danslarelation d’ équilibre :

+
Canbz = Kg XKy J-IEIHL:‘]I (11.69)
ol Cauria st en mol 17(d"air), et Kq est en mol 1™ et Ky est sans unités. Les crochets indiquent
une concentration en mol 1™ (de solution), et [NH,'] est la concentration en ions ammonium
dans la solution apoplastique. Les valeurs des constantes a 25°C sont (voir par exemple
Fléchard, 1998) :
K¢ = 10%% [mol I (11.70)
Ky>'¢ = 1034 (11.72)

Noter guiici la constante de Henry est sans unité. Une autre définition classique de la constante
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de Henry est : pniz = [NHzagl / Hn, OU pnwz (8tm) est la pression d” NH3, [NHzag] (mol 1) est
la concentration en ammoniac dans la phase aqueuse, et H,, (mol I'* atm™) est |a constante de
Henry. L’ équivalent de I’ Eqgn. 11.71 pour H est H*© = 10" mol I* am™.

Les constantes d’ équilibre K4 et Ky sont des fonctions de la température (Schjarring,
1997) :

. . AMH%is + AH® 1 1 j [NH,]
- 25°C 25°C is vap 4

52.21 kmol™ (11.73)
34.18 kdmol™ (11.74)

AH%;s
AHp

ol R=8.3114Jmol " K™, T est en K, et 4H%;s et AH 5, sont respectivement les enthalpies
libres de dissociation de I’équilibre NHz/NH," et de vaporisation d’NHs. Etant donné les
valeurs devées des de AH ;s et AH 4, Cs dépend trés fortement de la température :
globalement, une variation de 5°C multiplie Cs par 2.

L'avantage d'exprimer Cqnz sSous cette forme, est de faire apparaitre le rapport
[NH;/[H'], appelé I, qui est indépendant de la température, et qui caractérise donc le
potentiel d'une plante pour émettre ou absorber de I'ammoniac. /- est déterminé par la
concentration en NH," dans |'apoplasme, et le pH de ce dernier. Il refléte donc plus le réle de
la physiologie de la plante dans les échanges d'NH3 que le microclimat. Les deux paramétres
[NH4'] et pH, varient fortement entre espéces, et en fonction des apports azotés de la plante
comme l'indique le Tableau I1.14 (Sutton et al., 1994 ; Schjerring, 1997).
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Tableau 11.14. Point de compensation stomatique mesuré sur des feuilles, des plantes individuelles, ou des
couverts végetaux par différentes techniques pour différents types de couvert. Lorsqu'il est disponible, le pH et la

concentration en NH,," de |'apoplasme est également donné. /~ est le rapport [NH, / [H'].

Type d'écosysteme Statut azoté M éthode Cs(25°C) [NH41 pH [ Auteurs
d'estimation
ug npz M3 mM
M esures au champ
Praireintensivecoupée  160kgN hata® pmétéo 40 131 e 12600 Sutton et al. (1998)
Praireintensive haute 160kgN hata! umétéo 4 35t e 3500
Hordeumwulg. L. (golf)  limité pmétéo 30-6.4(20°C) 08-1.7' e 790  Husted et al. (1996)
Hordeum vulg. L. (laev.) limité umétéo 0.8-53(20°C) 02-14! e 210 Husted et al. (1996)
DeschampsiaflexuosaL. limitéenmilieu  umétéo 3.0(24°C) 051 e 490 Schjerring et al. (1998)
pollué
Triticum aestivum L. - umétéo 4-6(5-20°C) 34-50% e 3400 Yamulki et al. (1996)
Triticum aestivum L. Trés pollué umétéo 20-25 (?) 53-661 e 5300 Harper et al. (1987)
Sapin Chambres 04(T°?) 01t e 100 Kessemeir et al. (1993)
Caluna wulgarisL. pollué (0.74% N  pumétéo 60. (20°C) 161 e 16000 Schjerring et al. (1998)
dansMS aér.)
Calluna vulgarisL. Faible umétéo 0.05(2°C) 01! e 110  Sutton et al. (1992)
Eriphorum vaginatumL.  Faible umétéo 0.1(13°C) 01t e 60  Sutton et al. (1992)
PV, ZM, AE, EP Moyen pmétéo 2-6(25-32°C) 0.2-06' e 210 Farquhar et al. (1980)
Mesures en laboratoire
Arrhenatherum elatiusL.  éevé Chambres 0.03 (20°C) 0.28 58 20 Hanstein et al. (1999)
BromuserectusL. devé Chambres 0.23 (20°C) 0.22 6.2 360 Hanstein et al. (1999)
Hordeum vulgarelL. ? 7.3 Pearson et al. (1998)
Hordeum vulgarelL. 2.5(0.5) mM Extraction 1.7 (24°C) 0.05 6.6 200 Mattsson et al. (1998)
NOs (NH4")
Hordeum vulgarelL. 2.5mM NH4" Extraction 27 (24°C) 1.0 6.5 3200 Mattsson et al. (1998)
Hordeum vulgarelL. 10 mM NH4" Extraction 40 (24°C) 2.2 6.3 5800 Mattsson et al. (1998)
Brassica NapusL. devé Extraction 42-60(25°C) 1.0-11 58 630 Husted et Schjarring (1995)
Brassica NapusL. faible Chambres 0.4 (25°C) 0.5 53 325 Schjgrring (1997)
Brassica NapusL. moyen Chambres 1.7 (25°C) 0.5 55 370 Schjarring (1997)
Brassica NapusL. devé Chambres 4.1 (25°C) 1.0 55 502 Schjarring (1997)
Brassica NapusL. devé Chambres 15 (31°C) - - 502 Schjarring (1997)

*estimation de [NH,"] et /- obtenue & partir de Cs en supposant que le pH est de 6.

11.3.3.2 Réponse du point de compensation aux apports azotés

Les mesures en laboratoire et au champ, indiquent que les émissions d'ammoniac par la plante
dépendent des apports azotés de celle-ci (Schjarring et al., 1993a; Mattsson et Schjarring,
1996). La forme ammoniacale semble engendrer un point de compensation plus éevé gue les
apports sous forme nitrate (Mattsson et Schjarring, 1996). Cette différence se retrouve sur les
flux d'ammonium dans xyleme, et dans la feuille. En revanche, le pH de I'apoplasme semble
étre plus faible pour des apports d'azote sous forme NH," que NOs;™ (Hoffmann et al., 1992;
Pearson et al., 1998), ce qui agit en sensinverse sur le point de compensation.

La relation quantitative entre apports azotés et point de compensation stomatique n'est
toutefois pas claire a ce jour. Schjarring et al. (1993b) montrent que la quantité de NH," dans
la plante croit avec la quantité d'azote apportée dans des feuilles de blé. Au contraire,
Mattsson et al. (1998) trouvent une relation inverse entre apport et concentration en NH,4"
total et dansle flux de xyléme, sur du houblon. Par ailleurs, Olsen et al. (1995) obtiennent une
corrélation positive entre concentration en ammonium total et apport d'azote sous forme NO3’
ou NH4", mais cette corréation ne se retrouve pas dans les émissions d'NHs par les feuilles.
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L'incohérence apparente de ces résultats pourrait étre due aux variations du pH de |'apoplasme
avec les apports azotés (Eqn. 11.72).

En effet, théoriquement, I'apport de nitrate devrait entrainer I'augmentation du pH de la
plante par la perte d'un ion H" au cours du processus de réduction du nitrate en nitrite et du
nitrite en ammonium, qui est laforme assimilable de |'azote (Farquhar et al., 1983). Toutefois,
ces considérations théoriques ne renseignent aucunement sur le comportement du pH de
I'apoplasme. Des résultats expérimentaux apportent des indications intéressantes :

L'extrusion par les racines dions H* et OH" dans la solution nutritive est un moyen
indirect d'estimer le changement de pH engendré par I'apport de nutriments. Yin et Raven
(1997) ont ains mesuré respectivement sur des plantes en Cz (Triticum aestivum L.) et C,4
(Zea mays L.), une extrusion de 2.03 et 1.49 H* par N assimilé sous forme NH,4", 0.66 et 0.60
H* par N de NH4NOs, et une consommation de 1.12 et 0.54 H" par N de NOs". Ce résultat
infirme les estimations théoriques de Farquhar et al. (1983), et montre d'autre part que les
plantes en C; et en C, réagissent différemment vis-a-vis de la régulation du pH. D'autres
auteurs ont obtenu des résultats semblables (Loss et al., 1993; Thibaud et Grignon, 1981).

Méme s la plante extrude des protons lors d’ un apport d’ammonium, Raven (1985) a
montré gu’il est un facteur d'acidification de la solution intercellulaire. En utilisant une
méthode consistant a laisser baigner des feuilles détachées dans une solution dont on mesure
ensuite le pH, Pearson et al. (1998) trouvent que le pH de I'apoplasme de feuilles d'orge
augmente de pH 6.8 a pH 7.3, apres |'addition de 6 mM d'NOs3" sous forme KNO;3 dans le
milieu nutritif. Des mesures par fluorescence, sur des feuilles de tournesol, ont également
montré que le pH de |I'apoplasme est plus grand pour des plantes nourries au nitrate, que celles
recevant de I'ammonium. Plus généralement, Hoffmann et al., 1992 ont mesuré sur tournesol
gue le pH de I'apoplasme augmente dans le sens (NH,4)>SO4 < NH4NO3; < KNOs. Une étude
réalisée a I'l'TE dEdimbourg sur du mai's en serre montre également un accroissement du pH
avec la quantité de NH4NO3 apportée (Loubet et al., 1999 ; Annexes B). Ainsi, méme s le
bilan au niveau de la plante indique une acidification globale, liée a |'absorption racinaire de
NOs et une alcalinisation par absorption de NH,4", il semble que dans la solution apoplastique,
c'est le contraire se produise.

[1.3.3.3 Lien entre C; et |e métabolisme azoté de |a plante

Le cycle photosynthétique et photorespiratoire sont des processus quil est important de
considérer dans I'étude de la dynamique des échanges d'NH3; entre la plante et I'atmosphere.
Yin et al. (1996) ont montré expérimentalement, que |'assimilation ou métabolisation de
I'ammoniac atmosphérique absorbé se faisait dans les feuilles elles-mémes, et que le processus
a l'origine de cette assimilation était la photosynthése et la photorespiration. Ces processus
liberent en effet des molécules "accepteurs d'azote”, essentielles pour la synthese des
matériaux organiques de la plante (Farquhar et al., 1983)
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FigureI1.30. Cycles de glutamate synthase (GOGAT) et glutamine synthétase (GS). D'aprés Schjgrring (1991).

NH, est un intermédiaire essentiel dans ces cycles (Fig. 11.30) ; NH," est produit en
grandes quantités dans le cycle photorespiratoire, a des taux environ 100 fois plus importants
gue les flux d'NH3 observés entre la plante et I'atmosphére. L'NHy est libéré dans les
mitochondries, et est rapidement assimilé dans le chloroplaste sous forme de glutamate, sous
I'action de la glutamine synthétase (GS) et la glutamate synthase (GOGAT), a des taux de
I'ordre de 0.23 mole d'NH3z par mole de CO; fixé (a 25°C) (Schjerring, 1991 ; Farquhar et al.,
1983 ; Fig. 11.30). Ce rapport est 5 fois plus important que le rapport N : C fixé dans une
plante contenant 2% d'azote (par poids de matiere seche) (Farquhar et al., 1983). Le taux de
production de NH,4" par la photorespiration est donc de loin la plus importante source de NH,
dans les fedilles. Il est égaement plus de 10 fois supérieur au taux de production par la
réduction du nitrate dans le cycle nitrate / nitrite réductase (Wallsgrove et al., 1983).

L'ammonium ainsi produit, est utilisé dans les mitochondries pour la synthése de la
Glutamine & partir du Glutamate, sous I'action catalytique de la Glutamine Synthase (GS) (Fig.
[1.30). Cette assimilation seffectue dans le cytoplasme ou le chloroplaste, mais trés
probablement dans le chloroplaste pour les plantes en C; (Farquhar et al., 1983). Le cycle est
ensuite bouclé dans le chloroplaste par la synthése du Glutamate a partir de la Glutamine sous
I'action de I'enzyme GOGAT.

Les deux enzymes GS et GOGAT jouent donc un réle prépondérant dans le contréle des
échanges dNHs;, a travers le contrble de l'assimilation de NHy dans les feuilles. De
nombreuses études utilisant la méthionine sulfomine (MSO), qui est un inhibiteur de GS, ont
montré sans ambiguité le réle de cette enzyme dans I'assimilation de NHy (Olsen et al., 1995;
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Mattsson et Schjarring, 1996; Pearson et al., 1998).

Le déclin de I'activité de GS et GOGAT est sans doute a I'origine de I'augmentation de
la concentration en NH dans les feuilles sénescentes (Schjarring et al., 1993b; Woodall et al.,
1996; Pearson et al., 1998), qui saccompagne d'émissions de NH3 par les feuilles, comme
I'ont constaté de nombreux auteurs (Farquhar et al., 1979; Schjerring et al., 1993a; Pearson et
al., 1998).

11.3.3.4 Evolution saisonniére du point de compensation

Plusieurs éudes font état de la variabilité des émissions d'NH3 au cours du développement
d'une culture arable (Hooker et al., 1980; Morgan et al., 1989; Francis et al., 1997; Schjarring,
1997). Cette variabilité serait liée a la mobilisation de |'azote des parties végétatives vers les
parties reproductives et les racines lors de la floraison (Schjerring et al., 1993a, 1993b).
L'azote est généralement transporté sous forme d'amides qui sont de "bon" transporteurs, ¢’ est
a dire de faible colt énergétique, éant donné leur faible fraction C/ N (Schjarring, 1997).
L'ammonium est libéré lors de la dégradation des protéines en amides, et lors de la
transformation de ces amides en aminoacides dans les parties reproductives. Cette libération
est tres certainement a l'origine des fortes émissions observées lors des périodes de floraison
(Schjerring et al., 1997 ; et Fig. 11.31).

an T T T _— T

R, cOmpanaation poied ime M-, mor' o

Figure 11.31. Evolution saisonniére du point de compensation stomatique pour I'ammoniac Cgqys. D'aprés
(Husted et al., 1996).

Les emissions les plus fortes sont souvent observées aux alentours de la floraison ou de la
sénescence (Schjarring et al., 1993a; Morgan et al., 1989), bien que parfois, les émissions
soient plus fortes pendant la période de croissance foliaire de plantes fortement fertilisées
(Husted et al., 1996 ; Fig. 11.31).

D'autres raisons peuvent aussi expliquer la variation saisonniere de Cs. Notamment, la
vitesse de croissance de la plante, mais aussi la disponibilité de |'azote dans le sol, et laforme
de cet azote (NOs', NH,"), peuvent, comme nous venons de le voir, entrainer des différences

100 Short-range dispersion and deposition of atmospheric ammonia, PhD thesis, 2000.
Benjamin Loubet, UMR EGC, 78850 Thiverval-Grignon, France
Benjamin.Loubet@grignon.inra.fr



Il. LESMECANISMES DU DEPOT SEC D'AMMONIAC

de concentration en NH," et / ou de pH et donc de Cs. N'oublions pas également la variation
saisonniere de température de surface, qui entraine de tres fortes variations de point de
compensation : par exemple, une amplitude annuelle des maxima journaliers de 20°C,
caractéristique d'un climat semi-tempéré (Paris), engendre des variations de Cs d'un facteur 16.
Les cycles annuels de dépdts et d'eémissions semblent montrer une telle dépendance (Y amulki
et al., 1996 ; ). A cela, il faut également gouter la variation du LAl qui, sans engendrer des
modifications directes de Cs, modifie I'amplitude des flux.

11.3.4 Dépbt d'ammoniac sur la surface des feuilles

Comme nous |'avons dgja plusieurs fois évoqué, NHg est tres soluble dans I'eau, et est I'un des
seuls compose acalin dans I'atmosphére (Seinfeld et Pandis, 1998). Il est donc trés réactif, et
se dépose sur les surfaces des feuilles, par adsorption sur les cires, ou dissolution dans les
films d'eau libre présents sur la feuille. Les travaux de van Hove et al. (1987) suggerent
toutefois que I'absorption de I'ammoniac atravers la cuticule est tres lente, et correspond a des
résistances d'environ 5000 sm™. Il ne sagit donc pas dabsorption, mais de stockage
temporaire de I'ammoniac qui peut étre libéré lors de I'évaporation du film d'eau, comme
I'indiquent les pics d'émission dNH; parfois observés lors de I'évaporation de la rosée
matinale (Fléchard et al., 1999).

La présence deau libre sur la surface des feuilles est un facteur essentiel du dépdt
surfacique d'NH3;, comme l'indiquent les mesures de déptt aprés une pluie, ou lors de nuits
avec rosee (Fléchard et al., 1999). Toutefois, plusieurs études sur des écosystemes semi-
naturels et des foréts semblent indiquer que les dépdts surfaciques dNH3 existent également
en conditions séches, c'est a dire lorsquil n'y a pas de film d'eau apparent sur les feuilles
(Duyzer et al., 1992 ; Sutton et al., 1992 ; Wyers et Erisman, 1998). Les résultats de van Hove
et al. (1988, 1989) montrent quant a eux, que l'adsorption d'NH3; augmente avec I'humidité
relative. Le flux d'adsorption sur la cuticule (F,) peut étre exprimé en fonction d'une
résistance, que I’on appelle résistance cuticulaire (Ry). Si le flux stomatique est nul, on a
Fw=-C:./ Ry, ou C; est la concentration dans I’air environnant la feuille. La Figure 11.32
montre |’ évolution de R, en fonction de I’ humidité relative de I’ air, en le comparant a d’ autres
types de supports.
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Figure11.32. Résistance cuticulaire en fonction de I'humidité relative de I'air (RH), et 1/ F,, pour plusieurs types
de surfaces. D'aprés Sutton et al. (19953).

Ainsi |'eau, vecteur des dépdts surfaciques, peut étre présente sous forme de gouttel ettes
d'eau microscopiques, méme lorsque les feuilles paraissent seches. Des considérations
théoriques sur les champs de concentration en vapeur d'eau autour des stomates montrent que
I'humidité relative a la surface d'une aiguille de pin est toujours supérieure a 90% alors que
I'humidité de I'air en dehors de la couche de surface de lafeuille est de 50% (voir par exemple
Meidner et Mansfield, 1968 ; Fig. 11.33). Les travaux de Burkhardt et Eiden (1994) indiquent
gue la combinaison de cette humidité de surface élevée avec la présence de dépbts d'aérosols
entraine la formation de films liquides trés fins a la surface des feuilles par déliguescence des
sels minéraux. Les sels minéraux ont en effet généralement un seuil de déliguescence situé en
dessous de 90% d'humidité.
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Figure 11.33. Représentation schématique du champ d'humidité a la surface d'une aiguille de pin (repris de
Burkhardt et Eiden, 1994 ; d'une référence plus ancienne; Meidner et Mansfield, 1968) . Distance entre
stomates, 50 um, épaisseur de couche limite, 130 pm, humidité relative de I'air 50%.

La masse d'eau ainsi adsorbée par la déliquescence des sels représenterait environ % de
la masse d'aérosols présents, ce qui correspond a des films tres fins, de I'ordre du nanomeétre
(Burkhardt et Eiden, 1994). Burkhardt et Eiden (1994) ont clairement montré que des aiguilles
de pin "polluées’, c'est a dire détachées dun arbre en région polluée, soumises a une
concentration de 75 mg NH; m absorbent NH3 alors que des aiguilles préalablement lavées
ne |'absorbent pas. Par ailleurs, Burkhardt et al. (1999) ont récemment mis en évidence la
condensation de vapeur d'eau sur la surface des feuilles lors des périodes de transpiration. Le
fait que seul le coté de la feuille comportant des stomates présente les signes d'un depot
indique que I’ origine de cette eau est stomatique (Burkhardt et al., 1999). Sil est avéré que la
présence de sels a la surface de la feuille accroit la condensation (Burkhardt et al., 1999),
I'existence de "films" liquides pour des humidités relatives de l'air aussi faible que 20%
suggere qu'il existe d'autres processus ou sites de condensation, tels que la cuticule. 1l existe
en effet plusieurs éudes qui indiquent que l'adsorption cuticulaire augmente de facon
exponentielle avec I'hnumidité relative (voir Burkhardt et al., 1999, pour une liste des
citations).

Le dépbt dNH3 dans les films d'eau a la surface des feuilles saturerait rapidement vu les
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faibles quantités d'eau mises en jeux. Toutefois, I'interaction de NH3 avec d'autres composés
acides présents dans |'atmosphere, pourrait stimuler le dépbt surfacique dNH3 (Sutton et al.,
1993). Aing, le terme de "co-déposition” est souvent utilisé pour désigner les dépdts couplés
d'NH3 et SO, (Sutton et al., 1993 ; Sutton et al., 1995b). Une possibilité pour expliquer ce
processus est que la feuille serve de substrat fixe pour la formation de sulfate d'ammonium.
Les aérosols dga préesents a la surface de la feuille peuvent également servir de noyau de
condensation et favoriser la condensation de ces sels dammonium dans |'atmosphere tres
humide qui regne a proximité des stomates. En plus de stimuler leurs dépots respectifs, la co-
déposition aurait donc tendance a favoriser la présence de films d'eau par le processus decrit
Ci-dessus.

L'interaction avec d autres composes acides présents en quantité dans I'atmosphere, tels
gque HNO; et HCI existe également. Toutefois, parce que les sels dammonium associés,
NH4NO; et NH4CI, ont une pression de vapeur saturante élevée, comparée a NH;SO,
(Seinfeld et Pandis, 1998), la condensation est moins importante.

La présence de sels acides a la surface des plantes, ou du dépét de gaz acides entraine
donc, en terme de schéma de résistance une diminution de R,, pour NH3. La présence de gaz
acide n'est toutefois pas toujours d'accroitre le dépdt d'NHs, et dépend de I'existence d'un point
de compensation. En effet, une large concentration atmosphérique de SO, entraine la baisse de
la concentration atmosphérique d'NHs, qui peut tomber en dessous du point de compensation
du couvert et engendrer ainsi des émissions s |la plante possede un point de compensation
éleve (Sutton et al., 1995b - Figure 5).

Fléchard (1998) et Fléchard et al. (1999) ont développé un modele d'échange de
I'anmoniac a la surface des feuilles, base sur I'existence d'un point de compensation
cuticulaire, et incluant les réactions chimiques avec de nombreux composés (CO,, HNOsg,
SO,, HCI, entre autres). Leur modele permet de reproduire fidelement les variations
journaliéres et nocturnes des flux d'NHgz entre plante et atmosphére. 1| montre également que
sur couverts humides, comme la lande Ecossaise, le dépbt est trés largement dominé par
I'adsorption surfacique d’NHgs, qui est ensuite entrainé par la pluie vers le sol. Cela serait
beaucoup moins vrai pour des climats plus secs. Mais sous de tels climats, la modélisation de
I"adsorption surfacique serait compliquée par |'existence de réactions chimiqgues hétérogenes.

Le Tableau 11.15 donne différentes formulations de R,, et de la résistance cuticulaire
minimale Rymin. Ces formulations sont empiriques, et demanderaient a étre adaptées pour
chague type de couvert étudié.
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Tableau 11.15. Résistance a l'adsorption pour différents types de couverts, et a différentes échelles. Ry est la
résistance cuticulaire du modéle dynamique de Fléchard et al. (1999), | est I'activité ionique, HR est I"humidité
relative, et VPD est le déficit de pression de vapeur d eau.

Type de couvert M éthode Ruwmin Rw Auteurs
d'estimation
Lande Ecossaise Flux / Conc. 20 20+ 100 (1—exp2"™)  Fléchard (1998)
Lande Ecossaise Flux / Conc. Rd = exp (1% Fléchard (1998)
Prairieintensive Flux / Conc. 30 30 exp 1°0-HRI7 Sutton et al., 1998

vpd = PVeyrf - PVair 2 0.

Clairement, la complexité des processus menant al'apparition de films d'eau ala surface
des feuilles, ainsi que les nombreuses interactions avec les composés acides présents a la
surface des feuilles entachent la paramétrisation de la résistance "cuticulaire® d'une grande
incertitude. Plus de travaux sont nécessaires pour progresser dans la compréhension de ces
phénomenes, notamment sur la réponse de R, a I'humidité relative, et de I'existence de flux
bidirectionnels a la surface des feuilles (Fléchard et al., 1999).

I1.4 Conclusions

Dans ce chapitre, nous avons successivement étudié les processus conduisant au dépot sec
dammoniac : (1) la dispersion dans la couche limite de surface (CLS), (2) le transfert a
I'interface couvert-atmospheére, et (3) le processus d'échange foliaire dammoniac.

(1) La dispersion dans la CLS peut étre considérée comme un processus d'advection et de
diffusion turbulente qui est déterminé par les écart-types de la vitesse du vent g, o et g, et
les échelles de temps intégrales lagrangienne T, et T.,. Dans la CLS &y, / u- est a peu pres
constant, tandis que T, est proportionnel a(z- d) / u-.

Globalement, gy, / u- est un parameétre constant de la CLS, et n'‘évolue que trés peu avec
la stratification thermique. Ce n'est pas le cas de Tow, Tiw, Ou € G, qui augmentent en
atmosphere instable traduisant ainsi |'apparition de cellules convectives. Dans le cas stable, ils
diminuent avec l'intensité et lataille des structures turbulentes. Des perturbations extérieures a
laCLS, telles que celles engendrées par la convection libre ou la topographie modifient oy / u-
et o,/ u- maispeu gy, / Us.

Il existe de nombreuses paramétrisation de T\, €t ¢y, / u- dans lalittérature mais certains
critéres permettent de sassurer de leur cohérence avec la théorie des similitudes de Monin et
Obukhov d'une part, et la théorie d'isotropie locale de Kolmogorov d'autre part.

Enfin nous avons vu que la dispersion dans la CL S dépendait fortement de la position de
la source, et des caractéristiques de la surfaces, 7y et d, qui agissent sur Us.

(2) Concernant le transfert dans le couvert, nous avons vu qu'il est dominé par I'intermittence
de I'écoulement. Elle est caractérisée par |'aternance de périodes calmes et de rafales, qui ne
permettent plus d'utiliser une théorie de diffusion turbulente puisque les gradients moyens qui
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sont déterminés par |es périodes de calme sont en quel que sorte indépendants des flux qui sont
eux liésaux rafales. A I'extréme, des flux a contre-gradient peuvent apparaitre.

Cette intermittence se retrouve dans les valeurs de T,y €t Ty, qui sont constants dans le
couvert et la sous couche de rugosité. Elle sobserve aussi sur les moments d'ordre supérieurs
de u et w, i.e. coefficients d'asymétrie (Skewness) et d'aplatissement (Kurtosis) qui, dans le
couvert et la sous couche de rugosité, séloignent fortement des valeurs "normales’ (dans la
CLS).

La vitesse moyenne du vent (u), ainsi que gy et gy, décroissent dans le couvert de facon
exponentielle. Pour u le coefficient d'extinction varie de 3 a5, et il est de I'ordre de 2.5 pour
oy et gy. Ces coefficients d'extinction qui sont reliés a l'absorption de quantité de mouvement
par le couvert dépendent du LAI.

(3) Concernant les échanges foliaires dNH3, nous avons vu quils sont limités par trois
résistances : la résistance de couche limite de feuille r,, la résistance stomatique rg, €t la
résistance cuticulaire ry. Chacune delle joue un réle important pour |'échange d'NHs,
contrairement a certains gaz (CO, et H,O) dont I'échange est principalement limité par la
résistance stomatique. Cela est di a I'existence d'un dépdt "cuticulaire” important du fait de la
forte solubilité de I'ammoniac, et de la présence de films d'eau a la surface des feuilles.
L'intensité et le sens des échanges sont également influencés par le point de compensation
stomatique pour I'ammoniac (Cs), qui est la concentration en NH3 dans la cellule sous-
stomatique.

Classiquement, r, est exprimé en fonction de u(z) dans le couvert. Cette paramétrisation
est basée sur des travaux en soufflerie et ne prend pas en compte de nombreux facteurs. Des
corrections tenant compte de gy / u et de la convection libre dans le couvert permettent
d'obtenir des expressions plus réalistes de r, en conditions réelles.

La résistance stomatique pour I'ammoniac rews semble étre identique a celle pour la
vapeur d'eau dans la plupart des cas. Toutefois, lorsque Cs est éleve, rqns peut étre plus faible
gue rgy20. Cette différence pourrait sexpliquer par la variation de la distance moyenne de
diffusion dans la cavité sous-stomatique (4xnn3) lorsque le point de compensation augmente.

Larésistance cuticulaire (ry) dépend en premier lieu de la présence d'eau ala surface de
lafeuille. C'est pourquoi elle est le plus souvent paramétrée en fonction de I'humidité relative
de l'air HR. Lorsgue HR augmente, r,, diminue de fagcon exponentielle. Mais parfois r,, est
faible lorsgue HR I'est aussi. La formation de films liquides microscopiques a la surface des
feuilles par déliquescence des sels d'aérosols présents pourrait apporter une explication
plausible a ces observations.

Enfin, nous avons vu que le point de compensation C variait fortement en fonction de la
plante et de latempérature. Un accroissement de latempérature de lafeuille de 5°C double Cs.
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Le pH et la concentration en ions NH;" de I'apoplasme sont les deux autres facteurs influents
des variations de C.. Ces deux facteurs sont liés au métabolisme de la plante, et leur variation
saisonniere ains que leur réponse a la nutrition azotée n'est pas encore bien comprise
aujourdhui.

L'ensemble de ces parametres d'échange varient au sein du couvert, en fonction des
caractéristiques du vent, et du microclimat. Nous n‘avons pas abordé ici le microclimat dans le
couvert qui sera pris en compte de facon simple dans le Chapitre I1l. Noter toutefois, que la
plupart des remarques faites sur le transfert d'NH3; sSappliquent au transfert de chaleur sensible
et latente. La différence essentielle réside dans la répartition des sources de chaleur qui trouve
son origine dans la distribution du rayonnement.

(°) Nous avons passé en revue dans ce chapitre les différents processus conduisant au dépét
sec de I'ammoniac a proximité des sources. Nous allons maintenant aborder dans le Chapitre
Il le probleme de la modélisation de ces processus, en utilisant les connaissances exposees
ici.
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[11. MODELISATION DU DEPOT SEC D'NH3; A PROXIMITE DES SOURCES

Résumé
Le modéle de dépdt sec est basé sur le couplage d'un modéle de dispersion d'un scalaire passif en
2 dimensions, avec un modéle d'absorption foliaire de I'ammoniac. Le modele de dispersion choisi est un modele

de dispersion lagrangien stochastique (LS). Un bref historique de ces modeles est donné en introduction du
chapitre.

Le principe du modéle de dispersion LS que nous avons développé, est de décrire la trajectoire d'un grand
nombre de particules fluides, ce qui permet de reconstruire la concentration moyenne de I'air. Chaque trajectoire
est modélisée par une équation différentielle stochastique (EDS), qui décrit I'évolution du processus stochastique
joint (x, u), oU x et u sont respectivement la position et la vitesse de la particule. L'équation de Fokker-Planck,
qui exprime la conservation de la fonction densité de probabilité (fdp) p(x, u) associée a cette EDS, permet de
fairele lien entre les variables |agrangiennes et eulériennes.

Ce modele est exprimé en fonction des caractéristiques de la turbulence, par I'application de deux
hypotheses : (i) I'hypothéese d'isotropie locale de Kolmogorov, €t (ii) le critere d'entropie de Thomson (1987). Ce
modele, et les modeles LS en 2D en général, nécessite une fermeture des EDS. Nous avons choisi le modéele
présentant la fermeture la plus simple, qui est aussi celle qui donne les meilleurs résultats : le modéle gaussien de
Thomson (1987).

La paramétrisation des caractéristiques de la turbulence est basé sur la bibliographie présentée au chapitre
I1. La vitesse moyenne du vent (u) dans le couvert suit une loi exponentielle, tout comme g, g, €t uw . Deux
types de paramétrisations de £(z) ou de T, .(2) sont proposées : (i) I'une basée sur une valeur de T, constante
pour z< h, et sur une paramétrisation classique de &2) dans la CLS, et (ii) I'autre déterminée en prenant en
compte un terme de dissipation par frottement sur le couvert &.

Le modéle d'échange foliaire est basé sur I'analogie avec un schéma de résistances. |1 prend en compte ala
fois I'échange a travers les stomates, et le dépbt sur la surface externe des feuilles. 1l fait intervenir trois
résistances : une résistance de couche limite de feuille (r,), stomatique (r) et cuticulaire(r,). |l prend également
en considération le point de compensation Cs.

Une nouvelle paramétrisation de résistance ry, est proposée. Elle tient compte a lafois de I'intermittence de
I'écoulement dans |e couvert et de la convection libre. La résistance rs est modélisée en fonction du rayonnement
photosynthétiquement actif PAR, tandis la résistance cuticulaire est exprimée en fonction de I'humidité relative
del'air (HR). Le point de compensation C; est exprimé en fonction de la température de la feuille, du pH et de la
concentration en ion NH," dans I'apoplasme. Ces deux derniers paramétres sont déterminés a partir de données
bibliographiques. Commer,, rg, r,, €t C, dépendent du microclimat du couvert, une paramétrisation trés simple de
ce dernier est introduite : le PAR décroit exponentiellement dans le couvert, tandis que la température et
I'hnumidité de I'air restent constantes.

Le couplage des modeles de dispersion et de dépdt repose sur la séparation des voies correspondant au
dépot et al'émission d'NH; par le couvert. Cette démarche conduit a la définition d'une "résistance équivalente”
de dépdt rge €t Une résistance d'émission rey. Le domaine spatial est discrétisé par un maillage non homogéne.
Une concentration de fond en NH; est introduite. Le couplage revient alors a I'inversion d'un systéme linéaire.
Les variables de sortie du modéle sont (i) le dépdt dNHs sur le couvert en aval de la source, et (ii) la
concentration et le flux vertical d'NH;z en tout point du domaine.
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I11.1 Introduction

Nous avons vu dans les chapitres précédents, que le dépdt sec dammoniac atmosphérique
dépend de nombreux facteurs environnementaux, et d autre part que les échanges d'NHz sont
bidirectionnels. Si la concentration a I'extérieur de la feuille est supérieure au point de
compensation stomatique Cs, la feuille émet de I'ammoniac, sinon elle en absorbe. De plus le
point de compensation varie au sein d'un couvert (Husted et Schjarring, 1997), et la présence
de feuilles sénescentes amene parfois a des situations ou une partie du couvert absorbe de
['ammoniac quand une autre en émet (Nemitz et al., 1998). Ains les sources et les puits
varient en intensité et en direction au sein du couvert.

Par ailleurs, la dispersion a courte distance dépend fortement de la structure de la
végétation, et de sa distribution spatiale, comme par exemple un changement de taille de
couverts (Irvine et al., 1997), ou la présence d'obstacles (Leuzzi et al., 1997). Une partie de la
dispersion peut ains seffectuer dans le couvert lui-méme, si par exemple une source au
niveau du sol se trouve en amont d'une forét (de Jong et al., 1997).

Il existe deux types de modeles de dépbt sec dammoniac a proximité des sources; (i)
des modeles eulériens de dispersion dans lesquels la surface est traitée comme une source
dont les caractéristiques sont déterminées par un modele d'échange bidirectionnel (Asman,
1998), et (ii) des modeles lagrangiens qui décrivent le déplacement d'une colonne d'air au sein
de laquelle existe des échanges verticaux, et a la surface (Hill, 1998; Singles et al., 1998;
Asman et al., 1987). Aucun de ces modeles ne permet de prendre en compte la variabilité des
sources et des puits au sein du couvert, ou la dispersion dans le couvert.

Il apparait, au vu des chapitres précédents, que la prise en compte (i) de la variabilité des
sources au sein du couvert, en fonction du microclimat et de la plante, et (ii) de la dispersion
dans le couvert est un préalable au développement d'un modéle de dépbt sec dammoniac a
proximité des sources. Notre approche vise donc a développer un modele qui prenne en
compte ces deux caracteéristiques.

[11.2 Approche

Nous présentons ici |'approche générale adoptée dans la modélisation du dépot sec dNH3 a
proximité des sources, afin de situer le cadre dans lequel seront exposes les détails des
différents &éments du modéle.

[11.2.1 Domaine spatial

Le modéle que nous avons développé est stationnaire, a 2 dimensions d'espace, suivant la
direction moyenne du vent x et la hauteur z. C'est a dire que nous SuppOSoONSs que toute source,
tout puits, et toute condition micrométéorologique est indépendante de y, axe horizontal
perpendiculaire a la direction moyenne du vent. Aucune dispersion latérale n'est donc prise en
compte. Cette approche nous est apparue adaptée; (i) dans le cadre de la dispersion a courte
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distance, (ii) pour aborder le probléme pas a pas et en limiter la complexite, et (iii) afin de se
placer dans une situation ou des expérimentations pourront permettre la validation du modéle.

Il existe des méthodes pour ramener les résultats obtenus en deux dimensions a un
champ de concentration en 3 dimensions, en utilisant par exemple des fonctions de dispersion
latérale gaussiennes (Lin et al., 1997; Huang, 1979). Cependant, ces corrections ne sont pas
toujours légitimes dans un couvert végétal car les dispersions latérale, horizontale et verticale
sont corrélées. De plus, la paramétrisation du coefficient de dispersion gy est différente selon
les auteurs (Huang, 1979), et mal définie dans le couvert végétal (Tableau 11.7).

Certains auteurs utilisent des méthodes de "spatialisation” permettant de réaliser des
estimations en 3 dimensions a partir de modéles en 2 dimensions (Sutton et al., 1998). Le
principe est de superposer le résultat de plusieurs simulations avec différentes directions
moyennes du vent, en fonction de la probabilité d'occurrence de cette direction.

I11.2.2 Stationnarité

Avec les mémes objectifs de simplicité et de validation du modéle, et avec des contraintes
supplémentaires d'ordre numeérique (voir fin du chapitre 111), notre approche sest basée sur une
hypothése de stationnarité. Cette notion mérite quelques précisions. Au sens mathématique,
nous entendons "stationnarité en moyenne d'ordre deux”, ce qui Suppose que pour tout
"processus aéatoire" x(t), (i) ses moments jusgu'a l'ordre 2 sont indépendants du temps, i.e.
E{x(1)} = m, et E{|x®)|} = vary, et (ii) les fonctions de corréation ou de covariance ne
dépendent que de |'écart de temps entre deux événements, i.e. E{X(t + s) y(t)} = Ry(S). Ici E{x}
est 'espérance de x, [IX|]° est la norme de x, my, vary et Ry, sont respectivement la moyenne, la
variance de x(t), et la covariance de x(t) avec y(t) (Soize, 1993). Noter qu'ici, I'espérance
correspond a une moyenne d'ensemble.

Ces définitions autorisent des simplifications importantes dans la modélisation de la
dispersion. Elles sont a la base de la modélisation de la turbulence (Kovasznay, 1976), et
n'enlevent rien ala prise en compte de I'intermittence, selon les termes du théoréme ergodique
(Soize, 1993). Ainsi, daprés ce dernier, cette hypothése de stationnarité implique que le
modele soit appliqué a des périodes comprises entre 15 min et 1 heure (Figure 11.5; voir par
exemple Kaimal et Finnigan (87), 1994).

Au sens strict, un modele stationnaire ne permet pas de prendre en compte des
phénomenes dynamiques qui varient au cours du temps. Toutefois, en tenant compte de la
remarque précédente, il est évident que s ces phénoménes ont des "échelles de temps"
supérieures au ¥ d'heure ou al'heure, le modéele peut-étre utilisé pour estimer leur variabilité a
des échelles de temps supérieures.

La méthode consiste alors a utiliser le modéle "stationnaire” a répétition, avec des
variables d'entrées qui changent a chague répétition, reproduisant ainsi leur variation au cours
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du temps. Le probléme de I'utilisation de modeles stationnaires pour des processus
dynamiques revient donc a déterminer si les échelles de temps des variables d'état ou de sortie
du modéle sont compatibles avec les limites fixées par les variations des données d'entrée
(15 min & 1 heure). Nous revenons dans les chapitres suivants sur ce probléme qui n'est pas
immeédiat, du fait des temps de transfert tres long au sein du couvert.

[11.2.3 Approche lagrangienne de la dispersion

En mécanique, deux repéres sont couramment utilisés, le repere eulérien, fixe et lié a
I'observateur, et le repere lagrangien qui suit le mouvement du fluide. Cette derniére définition
donne une certaine latitude, et I'on distingue plusieurs "type" de modéles lagrangiens suivant
I'élément fluide observé qui peut étre : (i) une "colonne" dair verticale de plusieurs métres ou
centaines de meétres de coté, qui se déplace en suivant la vitesse et la direction moyenne du
vent (Hill, 1998; Singles et al., 1998; Asman et al., 1987), ou (ii) une "particule fluide", qui
est un volume élémentaire et indissociable du fluide, et qui se déplace en fonction des
fluctuations instantanées liées a la turbulence (Raupach, 1989). Ces deux approches, bien que
toutes deux lagrangiennes, sont tres différentes, la premiere faisant appel a des modéles de
type diffusifs, la seconde étant une approche statistique, celle que nous utilisons.

[11.2.4 Principe de superposition

Notre approche est basée sur l'utilisation du principe de superposition (Thomson, 1987;
Raupach, 1989) qui stipule que la concentration moyenne en un point x est la somme de la
contribution de chaque source Sxo,to), pondérée de la "fonction de dispersion” ou "densité de
probabilité de transition” de la particule fluide p(x,t|Xo,to), telle que p(x,t|xo.to) dx soit la
probabilité qu'une particule passant au point (Xo,to) Se trouve dans le volume éémentaire dx
localise en (x,t). Avec I'hypothese de stationnarité exprimée plus tét, le principe de
superposition permet de calculer la concentration moyenne (c(x)) (Flesch et Wilson, 1995):
(X)) = J S(xo) p(x.t| X0,0) dxo dt (111.2)
t>0
ou les crochets désignent une moyenne d'ensemble. Ici le temps intervient dans la densité de
probabilité de transition, uniquement a travers le temps de parcours car le champ turbulent est
lui stationnaire (Flesch et al., 1995). LaFigure I11.1 illustre le principe de superposition.
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Figure 111.1. Illustration du principe de superposition. Les particules passant sur les sources S, et S, sont
"marquées’, et déterminent une densité de probabilité de présence en aval, P; et P, respectivement. Le principe
de superposition édicte que la densité de présence des deux sources prises ensemble est égale ala somme de P; et
P,. En d'autres termes, les particules passant en S, et celles passant en S, n'interagissent pas entre elles. On voit
par exemple que la dispersion de deux gaz réactifs I'un al'autre ne vérifie pas ce principe.

Ce principe ne pose gu'une hypothése, qui est que chague particule fluide passant dans
le volume éémentaire dxo est "marquée” de fagon proportionnelle a la densité de l'air.
Généralement, comme dans la CLS la densité de |'air est constante, ceci n'a aucune incidence,
sauf s l'on sintéresse a la dispersion dans la couche limite planétaire, dans laquelle les
gradients thermiques peuvent induire des erreurs de |'ordre de 10% (Stohl et Thomson, 1998).
Nous négligerons cet effet. En utilisant le méme principe, le flux vertical moyen (FAx)) peut
sexprimer sous une forme similaireal'Eqgn. I11.1 :

(FAX)) = J S(x0) W p(X,W,t] Xo,0) dxo dt dw (111.2)
t>0
ou FAx) est le flux vertical au point X, et w est la vitesse verticale du fluide, p(x,w,t| Xo,0)dx
est la probabilité qu'une particule fluide passant au point (xo,0), se trouve dans le volume
élémentaire dx en (x,t) avec lavitesse w.

[11.25 Modéle de dispersion et d'échange, couplage

L'équation (111.1) permet de calculer la concentration moyenne, a condition de déterminer
d'une part la fonction de dispersion p(x,t| xo,0), et d'autre part le terme source /puits dans le
couvert §xp), qui dépend lui-méme de la concentration. La détermination de ces deux
fonctions fait I'objet de deux sous-modeéles distincts, (i) un modéele de dispersion de
['ammoniac qui permet de calculer p(X,t| Xo,0), €t (ii) un modele d'échange de I'ammoniac avec
lavégétation, qui détermine S(Xo,c(Xo)).

Par ailleurs, on voit apparaitre dans I'Eqn. 1Il.1, une relation implicite pour la
concentration dans le couvert, ou I'on a en tout point x, : ¢(X) = f{c(X)x 7}, oU Q est le
domaine spatial occupé par le couvert végétal. La résolution du probléme nécessite donc
I’emploi d une méthode dinversion. C'est I'objet du couplage entre les modéles de dispersion
et d'échange. Les modéles de dispersion et d'échange d'NHg, ainsi que le couplage, sont décrit
successivement et en détails dans la suite du chapitre.
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[11.3 Historique

Il existe diverses "classes’ de modéles permettant d'estimer lafonction de dispersion. Il y ales
modéles eulériens, basés sur la résolution des équations de conservation du contaminant a
partir de "fermetures’ a des niveaux de détail plus ou moins élevés, dautant plus universels,
mais d'autant moins simples qu'ils sont plus élevés (Wyngaard, 1982). Le modele d'ordre 1
correspond a I'équation classique de la dispersion (Garratt, 1992). Les modeles lagrangiens
stochastiques constituent une autre classe de modeles de dispersions qui reposent sur la
simulation, a partir d'une description de la turbulence, d'un trés grand nombre de tragjectoires
de particules fluides (Wilson et Sawford, 1996). Les modeles lagrangiens stochastiques
peuvent étre qualifiés de "statistiques’, par opposition aux modéles eulériens qui proposent
une approche "phénomeénologique” (Csanady, 1980).

Notre choix sest porté sur le second type de modéle, les modeles lagrangiens
stochastiques (LS), pour plusieurs raisons. (i) comme nous l'avons vu au chapitre 11, dans le
couvert vegétal, et a l'interface avec I'atmosphere, les modeles de type diffusif sont mis en
défaut, du fait de I'intermittence des échanges (Wyngaard, 1982; Denmead et Bradley, 1985)
et de la proximité des sources et puits (Raupach, 1988). Ceci se traduit par une moins bonne
description de la dispersion pour des temps inférieurs a I'échelle de temps lagrangienne. (ii)
Les modeles LS sont relativement simples a mettre en application, autorisent une répartition
spatiale complexe des sources et puits, et permettent d'introduire aisément des propriétés fines
de la turbulence (van Dop et al., 1985). (iii) enfin, ils présentent un potentiel scientifique
intéressant, puisqu’ils peuvent étre utiliseés pour simuler des écoulements intermittents
(Wilson et Sawford, 1996; Sawford, 1993), et quils peuvent étre appliqués avec des
modifications "mineures’ aladispersion de particules pesantes (Aylor et Ferrandino, 1989).

Avant de détailler la construction du modele de dispersion LS adapté au dépbt sec
d'NHz, nous alons présenter brievement le développement des modeles de dispersion
lagrangiens stochastiques. Sans vouloir étre exhaustif, nous allons montrer les étapes
importantes dans |e dével oppement théorique de ces modéles, en introduisant a cette occasion
les concepts utilisés, ainsi que les limites actuelles, atravers les travaux de différents auteurs.
On pourra consulter Rodean (1996) et Wilson et Sawford (1996) pour une synthese récente
sur les model es lagrangi ens stochastiques.

[11.3.1 Origines: mouvement Brownien (Einstein) et Théorie de la diffusion par
mouvement continu (Taylor)

Cest tres certainement Taylor (1921) qui a, pour la premiére fois, utilise avec succes
I'approche lagrangienne pour traiter le probleme de la diffusion turbulente. Ses travaux étaient
directement basés sur la théorie statistique du mouvement Brownien développée un peu plus
tét par Einstein (1905).

124 Short-range dispersion and deposition of atmospheric ammonia, PhD thesis, 2000.
Benjamin Loubet, UMR EGC, 78850 Thiverval-Grignon, France
Benjamin.Loubet@grignon.inra.fr



I11. MODELISATION DU DEPOT SEC D'NH3 A PROXIMITE DES SOURCES

Le mouvement Brownien découvert par le botaniste R. Brown (1826) est le mouvement
apparent d'un solide de faible dimension (qg. pm) dans un fluide au repos, sous I'effet des
chocs éastiques avec les molécules composant e fluide, par exemple un grain de pollen ala
surface de I'eau (Wang et Uhlenbeck, 1945). En faisant I'hypothése que la particule est
suffisamment grande pour subir une force de frottement visqueux, mais qu'elle est assez petite
pour étre affectée par les collisons moléculaires, I'équation de Langevin, décrivant le
mouvement, peut étre déduite (Csanady, 1980, p 28) :

C('j—lt’ = -Bu + A() Langevin (1.3)

ou u est le vecteur vitesse, S u est la force massique de frottement visqueux, opposée au
mouvement, B étant un coefficient de dimension [s], et A(t) est |'accélération aléatoire liée
aux collisions moléculaires. B est le temps de relaxation visqueux. Ici laforce de gravité g a
été ignorée. Si la particule est sphérique (loi de Stokes), f= 67rru/ m, ou r est le rayon de la
particule et m samasse, et 1 est la viscosité cinématique de I'air. A partir de I'équation (I11.3),
et de laloi de I'équipartition de I'énergie, Einstein (1905) déduisit le coefficient de diffusion
Brownien Dg (Csanady, 1980) :

_ kT
~ 6

Ds (111.4)

ou kg est la constante de Boltzman, T est la température en K, et Dg est le coefficient de
diffusion Brownien [m? s], pour une particule sphérique. Cette formulation n'est valable que
pour des temps supérieurs & 8 soit environ 10° s pour r = 1 nm et 10 s pour r = 200 pm. Si
le mouvement brownien n'est pas |'objet de cette étude, il est intéressant de sy pencher pour
voir quelles sont les hypotheses fondatrices de cette théorie.

L'autre contribution majeure vient de Taylor (1921), avec sa théorie de la diffusion par
mouvement continu. Le théoréme de Taylor relie la variance de la position de la particule 2
ala fonction d'autocorrélation de la vitesse de la particule (u), Ru(7), qui a été dérivée pour
une turbulence homogene (voir par exemple Csanady, 1980) :

e ot
5 = 2 u {Ruu(r)dr Taylor (111.5)

ou ' est lavariance de la vitesse de la particule. Ici . dénote une moyenne sur I'ensemble
des trgjectoires de particules fluides, a l'instant t, quelle que soit leur position. Noter qu'ici u
est une composante de la vitesse, et non le vecteur vitesse. Le développement théorique de
Taylor a été prolongé et approfondi par Monin et Yaglom, (1971, 1975). Le formalisme
développé par Taylor (1921) a également été utilisé pour obtenir des solutions de diffusion
turbulente, en conditions homogenes, c'est a dire avec u constant, qui conduisent aux modeles
gaussiens de dispersion (Schuepp et al., 1990), mais il faudra beaucoup dingéniosité pour
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trouver une approche analytique dans des conditions non homogenes (Raupach, 1988). En
réaité, le développement des modéles lagrangiens dispersifs en conditions complexes seralié
al'apparition de cal culateurs suffisamment puissants.

[11.3.2 Premiéres applications desmodéles LS a la turbulence

Les premiéres traces bibliographiques (a2 ma connaissance) d'applications numériques des
modeles lagrangiens stochastiques appliqués au calcul de la dispersion dans I'atmosphere
remontent a Thompson (1971). Daniels et Jones (1970) avaient dé§ja appliqué la méthode mais
pour étudier les statistiques eulériennes de la CLS. Dans le cas dun écoulement liquide,
Bugharello et Jackson (1964) avaient également utilisé ce type de méthode. Plus largement,
les débuts peuvent étre attribués a Thompson (1971), Jonas et Barlett (1972), en conditions
homogenes, Hall (1975) qui réalisa des comparaisons systématiques avec des données
obtenues dans la CLS, puis Reid (1979) qui étudia la dispersion depuis des sources élevées et
pres du sol, et enfin Ley (1982) et Ley et Thomson (1983) qui intégra le cas stable. Ses
premieres applications de la théorie dans la CLS ont montré I'intérét de cette approche, tout en
mettant en avant le colt en temps de calcul qui a sans doute été un frein au développement de
ces méthodes, mais qui n'en est plus un aujourd'hui.

Les premieres tentatives de modélisation de la dispersion dans le couvert végétal, c'est a
dire dans un écoulement fortement inhomogéne, avec des modéles LS ont été réalisées par
Wilson, Thurtell et Kidd (1981a,1981b; voir aussi chapitre I1). Ils ont proposé une méthode de
normalisation permettant de simplifier le cas de la turbulence inhomogene. Puis Legg et
Raupach (1982), ont proposé une approche similaire. Ces deux auteurs ont montré par des
méthodes différentes la nécessité d'introduire des corrections a I'équation de Langevin (Egns.
[11.1-111.3), lorsguil existe un gradient de o(2). L'utilisation de I'Eqgn. 111.3 conduit en effet a
I'accumulation de particule fluides au niveau du sol, du fait de I'existence d'une vitesse de
chute additionnelle de moyenne w = -AT. 6,2 / dz. Wilson et al. (1981b) ont introduit les
premiers cette correction, puis Legg et Raupach (1982) ont apporté une demonstration plus
"physique” mais peu rigoureuse. La justification physique de cette vitesse se retrouve en
développant I'éguation de conservation de la composante verticale de la quantité de
mouvement :

dw W g b
dt = & T p poz

(111.6)

ou W, est la vitesse eulérienne de I'air, g est I'accélération de la pesanteur, o est la densité de
I'air, et p est la pression. L'équation (111.6) montre qu'une force dirigée vers le bas est associée
a tout gradient de variance de vitesse du vent. Toutefois, si la justification physique est
correcte, il faut attendre Thomson (1984) pour quun développement plus rigoureux
n'apparai sse.
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Les résultats de Wilson et al. (1981b) et Legg et Raupach (1982) ont été justifiés par la
vérification d'une contrainte ; le gaz initialement réparti de fagcon homogene dans une couche
"fermée” de I'atmosphere doit le rester (Legg et Raupach, 1982). Durbin (1984) va identifier
clairement deux autres contraintes: (i) quand T, — 0, le "modéle de Langevin" doit se réduire
a une éguation de diffusion classique, et (ii) quand la turbulence est homogéne, les variances
de vitesse du vent eulériennes et lagrangiennes doivent étre égales. Mais Durbin (19833,
1983b, 1984) va aussi (ré?)introduire un formalisme plus rigoureux qui est celui des éguations
différentielles stochastiques de 1t6, et des équations de Fokker-Planck (Annexes A3-A4).

111.3.3 Normalisation desfondementsthéoriques: Thomson (1987)

Comme nous venons de le voir, plusieurs modeles LS ont été développés pour la turbulence
inhomogene (Wilson et al., 1981b; Legg et Raupach, 1982). En méme temps, plusieurs
critéres ont étés proposés pour estimer la validité de ces modeles. Les quatre criteres
récurrents sont: (i) la distribution des particules dans I'espace des phases est correcte
(Thomson, 1984), (ii) la distribution des vitesses a des temps inférieurs a 7, est correcte (van
Dop et al., 1985), (iii) le modele est compatible avec les équations de conservation de la
masse (van Dop et al., 1985), et (iv) le modéle se réduit a I'équation de diffusion lorsque
I'échelle de temps tend vers O (Durbin, 1984).

Thomson (1987) montre que trois de ces critéres sont équivalents ou peuvent étre
déduits du premier, qu'il nomme «well mixed criteria», et que nous appellerons « critére
d'entropie », puisgu'il stipule que tout systeme (fermé) "désordonné" doit le rester. Thomson
(1987) propose également une méthode généralisée pour développer tout modéle LS. Les
hypothéses et criteres clés de cette méthode sont résumés ci-apres (Thomson, 1987; Wilson et
Sawford, 1996) :

() I'évolution de (x,u) est un processus de Markov (Soize, 1993),
(2 X €t u sont continus, et u = dx / dt,

©)] le modéle vérifie le « critere d'entropie »,

4) le modéle est cohérent avec lathéorie de Kolmogorov.

Avec ces quatre hypothéses et conditions, Thomson (1987) définit un modéle unique en
une dimension, mais qui ne |'est pas en deux ou trois dimensions. Ainsi, un nouveau probleme
fait jour qui concerne I'nypothese de fermeture, qui sera discutée en détail plus loin. A partir
du modéle de Thomson (1987), qui fait référence (Wilson et Sawford, 1996), plusieurs
modeles peuvent étre dérives, qui dépendent des applications concernées (c'est a dire du type
de turbulence), des hypothéses de fermeture évoquée ci-dessus, et des conditions aux limites
imposées.
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[11.3.4 Lesmodelesde dispersion dansla CLP

Dans la Couche Limite Planétaire (CLP), la turbulence n'est "pas gaussienne” (Luhar et
Britter, 1989). Cette caractéristique est essentielle dans le développement de modele LS pour
la CLP. La méthode développée par Thomson (1987) permet de prendre en compte
virtuellement toute distribution de probabilité pour la vitesse eulérienne, dans un cadre
théorique défini. Par ailleurs, Baerentzen et Berkowicz (1984) ont développé un peu plus tot
une méthode donnant des expressions analytiques de distributions "asymétriques’, a partir de
la somme de deux distributions gaussiennes (voir Annexe A5). Luhar et Britter (1989) font le
lien entre ces deux travaux, et développent un modéle a une dimension, non-gaussien, de
dispersion dans la CLP convective (de jour), basé sur |'approche de Thomson (1987).
Toutefois, Reynolds (1998a), montre qu’ un modéle gaussien, a deux dimensions, donne aussi
de bons résultats, comparé a des simulations de LES ("Large Eddy Simulation™).

D'autres modéles LS dans la CLP ont été développés. Des modeles qui tiennent compte
de l'effet de flottabilité due a la différence de température entre le panache et l'air
environnant : Welil (1994) propose un modéle hybride qui résulte du couplage du modéle de
Thomson en une dimension, non-gaussien, avec un modéle "dentrainement” qui décrit la
vitesse ascensionnelle du panache. Anfossi et al. (1993) se base sur la méme approche, mais
propose un modéle simplifié dentrainement. Van Dop (1992) propose quant a lui une
approche entierement lagrangienne du probléme de la "flottabilité' du panache.
Gopalakrishnan et al. (1997) ont adapté ce modéle pour étudier la dispersion d'un "gaz lourd"”,
I"isocyanate de méthyle.

D'autres modéles prennent en compte deux échelles de fluctuation, I'une locale, liée ala
turbulence, et l'autre liée au mouvement des masses d'air. Ryall et al. (1998) utilise un tel
modele, sans prendre en compte I'effet de mémoire a I'échelle locale, pour la dispersion de
Chlorofluorocarbone (CFC). Stohl et Thomson (1999) montrent que lorsque la densité ne
varie pas avec l'dtitude (qui n'est autre que I'hypothese de Boussinesq), la concentration de
surface est sous estimée d environ 10%. L'objet de cette étude est d'étudier le transport et le
dépbt dNH3 a courte distance de la source, ¢’ est a dire prés de la surface et dans le couvert.
Maisil est intéressant de noter qu'il serait possible de travailler sur des distances plus grandes
en gardant la méme approche lagrangienne.

[11.3.5 Lesmodeles de dispersion dans la couche limite stable

Le modéle de Luhar et Rao (1994), qui décrit la dispersion en 3 dimensions, de nuit, en
conditions stables, dans des terrains accidentés, montre bien tout I'intérét des modéles LS,
adaptables a différentes conditions, moyennant une description fidéle de la turbulence. Wong
et Hage (1994), et Rao (1999) développent des modeles identiques. La caractéristique
principale de ces modéles en conditions "super critiques’ (le nombre de Richardson excede sa
valeur critique), est de considérer la dispersion verticale comme une simple diffusion avec un
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coefficient de diffusion KA2) selon le schéma proposé par Durbin (1983a; 1984). Donc le
modele utilise une équation différentielle stochastique sur la position uniquement (Rao, 1999;
Durbin, 1984) :

dz = {Wa + KA2) 132 dt + \[2 KA2) d&(t) (111.7)

ou z est la position de la particule fluide, et d&(t) est un incrément de Wiener, c'est a dire une
variable aléatoire gaussienne, de moyenne 0 et de variance dt (donc d'écart-type +/dt) (Soize,
1993).

[11.3.6 Lesmodeles de dispersion dans le couvert vegétal

Comme nous l'avons vu au chapitre I, dans le couvert végétal, I'écoulement est fortement
inhomogene, mais également intermittent. Ces deux caractéristiques ont orienté les recherches
sur les modéles LS dans le couvert. Wilson et al. (1981b), et Legg et Raupach (1982) ont
montré que I'inhomogénéité de I'écoulement devait étre prise en compte, sans quoi les
particules saccumulent a la surface. Mais Leclerc et al. (1988), montre que le modéle de
Wilson et al. (1983) a une dimension, surestime toujours la concentration mesurée au centre
d'une source annulaire dans un couvert de luzerne.

L'utilisation de modeles LS gaussiens a deux dimensions, qui Sont SUPPOSES mieux
rendre compte des échanges dans le couvert pose probleme car ils ne sont pas uniques
(Thomson, 1987). Ainsi Reynolds (1998b) montre que suivant les parametres de fermeture
utilisés, le modele donne des résultats tres différents, et que donc la fermeture des modéles LS
en 2D n'est pas "triviale”, c'est a dire qu'elle engendre des solutions tres différentes. Wilson et
Flesch (1997) et Reynolds (1998b), semblent indiquer que le modéle de Thomson (1987), le
"plus simple" dans la classe des modeles LS en 2D est celui qui donne les meilleurs résultats.
Par ailleurs, selon Reynolds (1998b), le modele qui fonctionne le moins bien dans le couvert,
est le méme modele qui donne des résultats satisfaisant dans la CLP (Reynolds, 1998a), ce qui
montre a nouveau |'importance de ces termes de fermeture.

L'utilisation de modeles non-gaussiens pose également probléme. Flesch et Wilson
(1992) trouvent que leur modéle non-gaussien, a deux dimensions, n'apporte pas
d'amélioration visible, voire donne de moins bons résultats, que le modéle de Thomson (1987)
a deux dimensions. L'une des difficultés dans l'utilisation de fonctions de densité de
probabilité (fdp) non-gaussiennes pour la vitesse du vent - ce qui est implicite dans le
dével oppement de modeles LS non-gaussien a partir de la procédure de Thomson (1987) - est
précisément de donner une expression anaytique de la fdp, en fonction des mesures des
premiers moments uniguement (Annexe A5). Le probléeme est encore plus ouvert avec deux
ou trois dimensions puisgu'il existe un plus grand nombre de "degrés de liberté".

En utilisant la méthode de Baerentsen et Berkowicz (1984) généralisée en deux
dimensions, Flesch et Wilson (1992) n'arrivent pas a obtenir des résultats cohérents, et sont
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obligés de forcer certains paramétres des fdp. Du et al. (1994a; 1994b) développent une
méthode permettant de reconstruire une fdp a une dimension a partir des moments connus,
mais cette méthode, donne des résultats tres comparables au modele de Flesch et Wilson
(1992) (Reynolds, 1998a). Monti et Leuzzi (1996) proposent une méthode permettant de
générer des fdp non gaussiennes en trois dimensions, qui marche bien pour les premiers
moments de la fdp, mais qui n'a pas été testée dans un couvert végétal ou la turbulence est
fortement inhomogene, et ol les termes de transport turbulent sont trés intenses. Comme le dit
J.C.R. Hunt, "les inhomogénéité de la turbulence [dans le couvert] vont avoir plus
d'importance [sur la dispersion] que les moments d'ordre 3 et 4" (cité dans Wilson et Sawford,
1996).

I111.3.7 Problemesdivers, et ouverts...

Différents problemes importants, de choix de modélisation, ou de paramétrisation de la
turbulence, qui n'ont pas été abordés ci-dessus, reviennent souvent dans la bibliographie.
Voici les principaux (voir aussi Wilson et Sawford, 1996 ; Rodean, 1996 ).

111.3.7.1 Réflexion des particules au niveau du sol

La surface du sol représente pour la particule fluide modélisée une limite infranchissable,
puisque le flux dair le traversant est nul. Ains il convient de prendre en compte cette
condition aux limites dans les modeles LS. La fagon la plus smple (Legg et Raupach, 1992),
est d'opérer une réflexion parfaite des particules, i.e. w" = -w et u” = - u’, oli u et w sont les
vitesses lagrangiennes, et les exposants + et - indiquent une particule arrivant au sol et en
repartant. La réflexion des deux composantes de la vitesse n'a aucune signification physique,
mais elle est nécessaire pour conserver le signe du flux de quantité de mouvement pres du sol
(Wilson et Flesch, 1993).

Weil (1990) propose un algorithme de réflexion qui permet de calculer w* en fonction
dew, detelle sorte que lafonction de densité de probabilité (fdp) ne soit pas déformée pres de
la surface. Wilson et Flesch (1993) montrent quant a eux, que les modeles gaussiens
(homogéne et inhomogene) avec réflexion parfaite vérifient bien le critere d'entropie de
Thomson (1987), mais que les modéles non gaussiens, y compris celui de Well (1990),
n'acceptent pas par essence dagorithme de réflexion quels quils soient. Toutefois,
I'algorithme de Well (1990), avec un pas dintégration faible vérifie le critere d'entropie de
Thomson (1987). La méthode de Wilson et Flesch (1993) est intéressante : elle permet de
tester tout algorithme de réflexion de fagon théorique, avant de le mettre en cauvre dans le
modél e ui-méme.

111.3.7.2 Absorption a la surface du sol

Wilson et al. (1989) proposent une méthode intéressante pour simuler une vitesse de dépot Vy
des particules a la surface, basée sur la détermination d'une probabilité de réflexion a la
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surface R. Cette probabilité est liée ala vitesse de dépbt V4(2) = F,/ c(2), ou F; est le flux, et
c(2) laconcentration, par larelation (Wilson et al., 1989) :

1-R __ [nV4
1+R ™ 2 gy,

(111.8)

ou gy, est |'écart-type de la vitesse du vent (eulérienne) ala hauteur ou la vitesse de dépét a été
calculée. En effet, V4(2) est une fonction de la hauteur z, et donc R est également une fonction
de zdanslaCLS, car gy, lui est constant. Toutefois, cette approche nécessiterait d'étre testée a
I'aide par exemple du formalisme proposé par Wilson et Flesch (1993), pour savoir si elle ne
viole pas le critéere d'entropie de Thomson (1987).

111.3.7.3 Erreursdintégration numérigues

Peu de remarques sont faites dans la littérature sur les méthodes d'intégration numérique de
I'éguation de Langevin, ou ses versions plus évoluées. Ceci vient sans doute du fait que ces
équations possedent des termes aléatoires et les erreurs numériques potentielles sont donc
difficiles a appréhender. Trois types derreurs numériques peuvent apparditre, comme
I'indiguent les annexes de certaines publications (van Dop, 1992; Wilson et Flesch, 1993;
Flesch et Wilson, 1995) :

(i) Une erreur statistique lié au nombre de "réalisations’ de trgectoires fluide, qui est de
I'ordre de {Ln(7/75) / N}, oli 7/7, est le rapport de deux échelles de temps lagrangienne
(maximale et minimale dans le domaine, par exemple), N est |le nombre de réalisations (van
Dop, 1992). Pour maintenir cette erreur inférieure a quelques %, N doit étre de I'ordre de
10",

(ii) Une erreur de précision du générateur de nombres aléatoires dont I'impact peut étre
maintenu inférieur & 1% si la valeur moyenne de cette erreur reste inférieure & 10° (van
Dop, 1992).

(iii) Enfin, une erreur d'intégration numérique lié a I'inhomogénéité de la turbulence, et qui
peut entrainer une surestimation de la concentration a la surface du sol jusgu'a 20%, par
I'introduction d'un biais sur la vitesse verticale de la particule (Wilson et Flesch, 1993).
Flesch et Wilson (1995) proposent, d'apres les travaux de Kloeden et Platen (1992) un
modéle implicite dintégration numérique qui permet de limiter le probléme de la
surestimation de la concentration ala surface.

111.3.7.4 Dispersion autour de batiments

L'un des intéréts des modéle LS, est quils peuvent étre appliqués a des écoulements
complexes. L'écoulement autour d'un batiment constitue un exemple intéressant a plusieurs
titres. D'une part |'écoulement présente des zones de recirculation dont I'effet sur la dispersion
est intéressant en soi, et d'autre part le dépdt sec dammoniac a courte distance est fortement
lié aux émissions depuis |es bétiments d'élevage.
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Sans vouloir étre exhaustif, Turfus (1988), puis plus récemment Leuzzi et Monti (1998)
et Lee et Naslund (1998) ont développé des modeles de dispersion LS couplés a des modéles
d'écoulement ou des mesures en soufflerie. Le modéle de Leuzzi et Monti est le méme que
celui de Monti et Leuzzi (1996) évoque précédemment. Les modéles de Leuzzi et Monti
(1998) et Turfus (1988) donne de bon résultats, et le modéle a 3 dimensions de Thomson
(1987) éga ement.

111.3.7.5 Autres problemes récents

Les modéles présentés ci-dessus permettent d'estimer la concentration moyenne (c(x,t)).
Certains auteurs ont développé des modéles permettant d'estimer les covariances de
concentration(c(x,t) c(x,t)) (Lamb et al., 1979; Durbin, 1980; Sawford, 1982). Toutefois, leur
dével oppement pose encore des problémes théoriques importants, notamment liés a la non-
unicité de ces modeles (Sawford, 1993).

Borgas et Sawford (1994) définissent une méthode pour introduire I'intermittence dans
les modéles de dispersion, en intégrant une variabilité temporelle du terme de dissipation
visgueuse de I'énergie cinétique £(t). Cette derniere est calculée de fagon aléatoire a partir d'un
modele de "cascade' adapté de Meneveau et Sreenivasan (1987). Les trgectoires ains
obtenues different peu des trajectoires calculées a partir de I'équation de Langevin.

[11.4 Construction d'un modele de dispersion lagrangien stochastique

Apres étre revenu sur | historique du développement des modeles LS, et les questions les plus
importantes qui y sont rattachées, nous présentons notre modele, en prenant soin toutefois de
bien détailler la méthode de Thomson (1987), ainsi que certains points clés sur lesquels nous
apportons des résultats originaux, ou qui hécessitent un éclaircissement.

[11.4.1 Théorie statistique

Etant donné que les développements théoriques sont assez lourds, il n'est pas inutile
d'introduire avant tout les bases statistiques sur lesquelles est fondée |'approche lagrangienne.
Nous allons commencer par élargir la définition de I'équation (I11.1) introduite précédemment.
Quelques définitions simposent : P(x,u,t) est la fonction de densité de probabilité (fdp) de
toutes les particules "marquées’ dans |'espace des phases, c'est a dire I'espace (x,u). Pa(X,u,t)
est la fdp de toutes les particules fluides dans I'espace des phases, c'est a dire la fdp
"eulérienne”. Ces fdps sont normalisées de telle sorte que (Thomson, 1987) :

JPdu = (cxt)y et fPad’u = (o(xb) (111.9)

ou c(x,t) et p(x,t) sont la concentration et la densité eul érienne respectivement. La sommation
triple sur I'ensemble des réels est sous-entendue dans le signe somme. Les crochets dénotent
une moyenne d'ensemble. Donc au sens strictement mathématique du terme, P et P, ne sont
pas des densités de probabilite. Par définition, pour toute fonction f(x,u,t),
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fde3u = (fx.1) cx.0)) (Thomson, 1987). En particulier, si f = ui(t), ou ui(t) est la composante
selon I'axe i du vecteur vitesse (lagrangien) u(t), on obtient (van Dop et al., 1985) :

Ju"Pdu = (u"xb) (c(x.t)) (111.10)

ou n est un exposant. Par ailleurs, van Dop et al. (1985, Annexe A) amontré |'égalité suivante,
généralisée par Thomson (1987) :

(U (c) = (Uai"c) (111.12)
(fx,u,)) (€) = (f(x,uat) c) (111.12)

ouU U, est le vecteur vitesse eulérien. Ici (x,t) a éé omis par souci de simplicité. L'équation
(111.11) est tres importante, puisquelle permet de relier le flux de gaz en un point a la
concentration moyenne et la vitesse lagrangienne moyenne (prendre n= 1). En inversant le
propos, on voit que I'équation (111.11) montre gque la vitesse moyenne lagrangienne u en un
point (x,t), est le rapport du flux eulérien moyen F sur la concentration moyenne en ce point.

Intéressons nous maintenant & la fdp de transition p(x,t|Xo,to), telle que p(x,t|Xo,to)dx
soit la probabilité qu'une particule se trouvant au point X, a l'instant t, se trouve dans le
volume éémentaire d°x a l'instant t. Elle est simplement reliée & la fdp dans I'espace des
phases par (déduit de Thomson, 1987 et van Dop €t al., 1985):

JPPu = (cxt)) = J pXtXoto) SXorto) Ao dto (111.13)

t< t

ol SXo,to) st la densité volumique de la source [kgm3s?]. Ici encore l'intégration est
implicite sur I'ensemble des réels, et t, doit étre inférieur at, puisque I'émission est antérieure
al'instant d'observation t. On peut également introduire la fdp de transition dans I'espace des
phases p(X,u,t[Xoe,Uo,to), qui permet d'une part de dériver une expression du flux a partir des
équations (111.10, 111.11, 111.13), mais qui montre également qu'il est possible de considérer une
source qui margue (reléche) de fagon conditionnelle, par exemple si u, appartient a un sous-
ensemble donné de valeurs possibles de u (voir Thomson, 1987). L'expression pour le flux et
les moments d'ordres supérieurs, est de forme équivalente al'équation (111.13) :

Wa"e) = [ " POGUXorto) SXonto) d®u o dlt (111.14)

to< t
[11.4.2 Application pratique au cas stationnaire

Dans le cas stationnaire, les expressions (111.13-111.14) ci-dessus se simplifient et permettent
d'accéder a un moyen pratique de calculer la concentration et le flux. Si I'écoulement et la
source sont tous les deux stationnaires, deux importantes simplifications peuvent étre
introduites (Flesch et Wilson, 1995; Weil, 1990) :
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P tXo,to) = P(X,t-to|X0,0) (111.15)
SXoto) = SXo) (111.16)

En introduisant ces équations dans I'équation (111.13), et en effectuant le changement de
variablet' = t-t,, on démontre aisément (Flesch et Wilson, 1995) :

©x)) = J POt [¥o,0) S(xo) Ao dlt (11.17)
t >0
ou ici la concentration ne dépend plus du temps. En pratique c'est la concentration dans un

volume V., d'une maille ou d'un capteur, que I'on cherche a obtenir. La concentration moyenne
dans ce volume sexprime par :

1
(c(x)) = VA J POX,t|%o0,0) S(Xo) A, dit dx (111.18)
Ve, t>0
L'équation (111.18), peut ére modifiée pour faire ressortir le "temps moyen de résidence"
(T(Vc|Xo)) d'une particule issue de la source Sx,), dans le volume V. (Flesch et Wilson,
1995) :

(c'x)y = vlc (T(VelXo)) S(Xo) d*%o (111.19)
(T(Velxo)) = J p(x,t{x0,0) d cit (111.20)
V,t>0

En terme discret, la concentration moyenne dans le volume V; est la somme des temps moyens
de résidence dans ce volume, pour chaque source, divisé par V.. Pour un ensemble de sources
volumiques, I'éguation (111.19) devient (Flesch et Wilson, 1995) :

1 N
0 =Ry 2 TVl SV (In1.21)
n=1

ou N est le nombre de sources, chacune ayant un volume V, et une densité de source S.. Ici,
(T(Vc|Vn)) est lavaeur moyenne sur V, de (T(Vc|Xo)). La méme démarche permet de définir le
flux dans le volume a partir de I'égquation (111.14), en introduisant la projection selon chague
direction i de la distance moyenne parcourue par une particule entrant dans le volume V¢,

(di(VelXo)) :

N
W) = vn X VAV SV (122
n=1
(Ai(VelXo)) = f ui p(x,u,t|xo,0) d’u d* dt (111.23)
V,,t >0

Noter ici que ladistance (di(Vc|Xo)) peut ére supérieure ala distance maximale al'intérieur du
volume V, puisque V; est indépendant de u;.
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111.4.3 Processus de Markov et équation différentielle stochastique

Comme nous l'avons dit dans l'introduction, nous considérons que I'évolution du couple
lagrangien (x,u) est un processus stochastique, ou processus de Markov, continu (Soize,
1993). Ceci veut dire que x(t) et u(t) sont continus. L'éape suivante est de faire I'hypothese
gue le processus stochastique est défini par I'équation différentielle stochastique (EDS) de
forme générale :

du; = a(x,u,t) dt + by(x,u,t) d§(t) (111.24a)
dx; = u; dt (111.24b)

ol a est un vecteur (&) et b est une matrice (bj;j), et sont tous deux des fonctions de x et de u.
Ici le premier terme de I'équation (l11.24a) peut étre considéré comme un terme
d'amortissement, tandis que le second est un terme daccélération aléatoire. L'EDS est
comprise au sens de It6 (Annexe A3-A4), maisil existe d'autres formulations dEDS, telle que
I'EDS de Stratanovitch (Soize, 1993) qui n'ont jusgu'a aujourd'hui pas été appliqués dans des

modeles de dispersion. Ici déj(t) est un incrément de processus vectoriel de Wiener (Soize,
1993; Thomson, 1987). Par définition d'un tel processus, les "accroissements' dé sont
gaussiens, de moyenne O, et de variance dt, et indépendants, c'est a diretelsque s tZsou

i %], (d&(1) d&(S) = 0.

Ce dernier point est important, car il implique que I'accélération aléatoire utilisee ici ne
soit pas corrélée a elleeméme (Thomson, 1987). Or pour la turbulence, I'échelle de temps
caractéristique en dessous de lagquelle I'accélération est corrélée correspond a I'échelle de
dissipation visqueuse de I'ECT, 1 (van Dop et al., 1985). Ainsi une premiére condition, fixée
par I'équation (111.24a), est que dt >> 5, = (V¥ /Y.

Noter ici gu'une approche de type diffusif consisterait a considérer que la vitesse n'a pas
de "mémoire", c'est a dire qu'elle n'est pas autocorrélée, ou encore que 7., I'échelle de temps
lagrangienne tend vers O (Tennekes, 1983; van Dop et al. 1985). Ceci se traduirait en terme
d'EDS par une éguation unigue ou du; ne serait pas pris en compte, comme le montre Durbin
(1983; 1984). C'est le cas de I'EDS d'un modéle de diffusion turbulente, qui est de forme
générale (adapté de Durbin, 1984):

dx = gi(x,t) dt + dij(x,t) d(t) (111.25)

ol q et d sont les équivalents de a et b dans (111.248), et d(t), I'equivalent de déj(t). Nous
verrons plus tard I'application pratique de cette équation.

[11.4.4 Equation de Fokker-Planck

Les équations différentielles stochastiques sont soumises a des lois de différentiations
différentes du calcul fonctionnel habituel (Annexe A4; Soize, 1993). De plus, toute EDS est
associée a une éguation de Fokker-Planck (EFP), ou équation de Kolmogorov directe,
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moyennant certaines conditions de régularité des fonctions a et b, c'est a dire qu'elles n'aient
pas de croissance exponentielle en fonction de x ou u (rigoureusement, il faut que a et b soient
uniformément lipschitziennes, voir Soize, 1993). L'EFP détermine I'évolution de la fdp de la
particule dans I'espace des phases P(x,u,t) (Thomson, 1987) :

> P daP FBjP
A° " x A + A (111.26)
avec Bj = %bikbjk (11.27)

ou lasommation d’ Einstein est appliquée pour les indices multiples. On retrouve une équation
de conservation de P dans I'espace des phases : lavariation de P au cours du temps, est égale a
I’ opposé de la divergence des flux advectifs dans les directions x; et u;, et diffusif avec comme
coefficient de diffusion ¥z bidjk. Par ailleurs, I'equation (111.26) est aussi vraie pour p(X,t|Xo,to).
L'EFP correspondant aI'EDS (111.25), est :

b _ _Ap  12ddip

& oK 2 ook
Noter qu'ici nous utilisons la fdp p(X,t|Xo,to), € non P(x,u,t) car la formulation (111.25) ne fait
pas intervenir la vitesse lagrangienne mais sa position uniguement. Nous avons pose le bases
permettant de développer un modele LS, il reste maintenant a déterminer les parametres a et
b, pour fermer completement |le modele.

(111.28)

[11.4.5 Estimation du paramétre de diffusion b et matrice de " diffusion” B

Le parametre b de I'équation (111.24a) correspond au terme d'accélération aéatoire de la
particule, et est donc déterminé par la turbulence locale. Nous considérons ici la dispersion
depuis une source située a (Xsts). Pour un écart de temps A4t, la fonction de structure
lagrangienne Dj; est définie par (Thomson, 1987; Tennekes, 1983) :

Dij = (uits + 4t) - ui(ts)) (Ui(ts + A1) - ui(ts)) (111.29)

D'aprés la théorie de Kolmogorov, pour des temps At tels que 1 << At << 7|, c'est a dire dans
le sous domaine inertiel, Djj ne dépend plus que du taux de dissipation visqueuse de I'ECT, &
(Kovasznay, 1976). D;; prend alors laforme (Tennekes, 1983) :

Djj= §; Co £4t (111.30)
ou C, est une constante « universalle », dont la valeur varie de 2 a 6 selon les auteurs, et est
voisine de 3£ 0.5 dans la CLS (voir Chapitre II, Tableau 11.4). Comme le modele de

I'équation (I11.24a) est valide pour dt >> 1, il devrait vérifier I'équation (111.30). Par ailleurs, le
calcul de Djj a partir des équations (111.244a) et (111.29) donne::

Dj = 2 By(ty At+ a(ty) gty At° (111.31)
Noter qu'ici la moyenne d'ensemble . est faite sur toutes les trgjectoires fluides au point
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(Xsts). En comparant les équations (111.30) et (I11.31), on trouve qu'avec une bonne
approximation, puisgue At est trés petit, B, est déterminé par :

2Bj =3 Coe (111.32)

Noter quici, a(t)a(t) ne peut étre de l'ordre de /At car sinon cela signifierait une
accélération qui tend vers l'infini quand A4t tend vers 0. Cette hypothéese de fermeture - car il
sagit bien d'une hypothese puisque cette solution n'est pas unique -, initialement proposée par
van Dop et al. (1985), puis repris par Thomson (1987), ne permet de déterminer Bjj, que
moyennant d'autres hypothéses complémentaires, puisque I'équation (111.32) ne contraint que
la moyenne de Bjj. Le choix le plus simple pour B, et qui est aujourd’hui systématiquement
fait, consiste a prendre (Wilson et Sawford, 1996) :

2Bj = 9, Co & (111.33)

Toutefois Thomson (1987) fait remarquer que ce choix est arbitraire, et que B pourrait étre
une fonction, notamment de u(t) et de t. Une autre hypothése est encore nécessaire pour
déterminer b connaissant B I'hypothese d'isotropie locale, i.e. by = by et by = by, permet de
deduire que by; :

by = d\Coe (11.34)

Pour résumer, I'expression (111.34) donnant by est obtenue moyennant plusieurs hypotheses;
qui sont: (i) B est déterminé par la structure de la turbulence dans la zone inertielle (Egn.
111.32), (ii) B est indépendant de u, et ne dépend de t qu'a travers gx(t)), et (iii) b est suppose
symeétrique et b;; = by, ce qui exprime l'isotropie.

S I'on suppose que la fonction dautocorrélation de la vitesse est de la forme
exponentielle, et que de plus on integre la définition de I'échelle intégrale de temps
lagrangienne pour la composante u; de la vitesse 7,; (Egn. 11.21), le coefficient
d'autocorrélation lagrangien sécrit oi(7) :

pLi(1) = exp(-1/ Ty) (111.35)
Dautre part, le coefficient d'autocorrélation est relié aDj; par (Tennekes, 1983) :
Di = 20u°(1- p(D) (111.36)

ou gy est I'écart-type de la vitesse eulérienne ug. En combinant (111.35) et (111.36), on montre
gue, pour un Ttres petit :

20-ui2

£= G T (111.37)

Cette derniere relation permet de relier 7;; a Co&. Mais I'on voit que ce lien n'est justifié ici
gue pour des temps trés petits, et que 7. correspond a une échelle de temps de corrélation de
lavitesse u;, ¢ est adireque T ={-(1/ o) (dp/ dD)} *, (Sawford, 1985; Tennekes, 1983).
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[11.4.6 Estimation du parametre de dérive a - critére d'entropie

B étant connu, a est déterminé grace au critere d'entropie de Thomson (1987). Celui-ci stipule
que "si les particules sont initialement réparties de facon homogeéne dans I'espace des phases,
elleslerestent”. Nous appelons ce critére, critere d'entropie, car il rappelle le 3° principe de la
thermodynamique. En effet, si les particules sont réparties de fagon homogene a un instant t,,
elles sont dans le désordre, et le 3° principe nous dit qu'elles doivent le rester, donc qu'elles
doivent atout instant ultérieur étre réparties de fagon homogene.

Ce critere se traduit de facon simple avec le formalisme développé par Thomson (1987);
dire qu'initiadlement les particules sont réparties de facon homogenes dans I'espace des
phases revient a dire que la fdp P(x,u,0) couvre uniformément la partie "physiquement
réalisable” de cet espace. Or ce sous-ensemble physiquement réaisable n'est autre que
Pa(x,u,t). Donc une condition suffisante pour que le principe dentropie soit réalisé est
d'imposer que le modele soit vrai pour P = P,. Le critére se traduit donc par le fait que P, soit
solution de I'équation (111.26) ce qui, aprés quelques calculs, donne (Thomson, 1987) :

a Py = —'—dzgj'lpﬁ @ax,u,t) (111.38a)
]
dg _ Pa P
avec TR SRV (111.38b)

ou @(x,u,t) est une fonction déterminée par I'équation (111.38b). On voit qu’ en une dimension,
I'Eqgn. 111.38b donne une solution unique pour @ En revanche, en deux ou trois dimensions,
cette équation n'a pas de solution unique, parce qu'elle posséde deux ou trois inconnues
{ @}i=1.23. En plus d'une dimension, a ne peut donc étre défini qu'a un vecteur gprés dont la
divergence est déterminée par |'équation (111.38b) (Flesch et Wilson, 1992). Noter par ailleurs
que la divergence de @ ne dépend que de l'inhomogénéité et de la stationnarité de
I'écoulement. Les différents choix du vecteur g vérifiant (111.38b), conduisent aux différents
modeles de lalittérature (Wilson et Flesch, 1997).

Il faut gjouter aux Egns. 111.38a,b une hypothese sur le comportement asymptotique de
@ afin délimiter les cas physiquement non réalisables. Thomson (1987) propose la condition
suivante :

@ - 0 quand |u|| - (111.39)

Cette condition est relativement faible, et aucune information n'est donnée sur la fagon dont @
tends vers 0 lorsque ||u]| tend vers l'infini. La définition d'une ou plusieurs conditions plus
contraignantes sur le comportement asymptotique de gpourrait &re un moyen de contraindre
un peu plus le modéle.

Les chapitres suivants détaillent les formulations de a qui ont été retenues, B étant fixé
par I'Eqn. 111.33. Les premiers modeles présentés, les plus simples, sont les modéles de
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Thomson (1987). Ce sont également ceux qui ont été retenus dans notre modele.

111.4.6.1 Modéle Gaussien a une dimension (Thomson, 1987)

Nous désignerons par modéle gaussien, un modele déterminé a partir d'une fdp eulérienne qui
possede laforme suivante :

Pa(u) = m’iﬁexp(-l/z(ui -U) (VY (U -Uy)  (111.40)

ou D est la «dimensionnalité » considérée (1, 2 ou 3), U est la valeur moyenne de u, et
Vij= “w-0)u-Uuy . Nous avons suppose ici que p est constant dans I'écoulement. Si seule la
composante verticale de la vitesse est prise en compte, et que la moyenne de cette vitesse
verticale est nulle, lafdp (Egn. 111.40) seréduit a:

Pa(W) = ﬁexp( - W Gy (111.41)

oll > = W est lavariance de la vitesse verticale eulérienne de I'air. En remplagant (111.41)
dans (111.38), on trouve pour ay, et @, (adapté de Thomson, 1987) :

@ 100’ 1 da’ 1 da’

P." 20 202 a VT 202 a2 W (I11.42a)

aw = -Ej_—mﬁ'w+% (I11.42b)
W a

Nous avons inclut ici les termes non stationnaires par souci de généraité. Il n'y a pas
d'ambiguité ici sur un éventuel terme constant gjouté a @, car la condition (111.39) l'interdit.
En condition stationnaire, on obtient le modéle classique qui est le plus largement répandu
dans la littérature (Wilson et al., 1983; Thomson, 1984; Thomson, 1987; Wilson et Sawford,
1996) :

YoCot  10a,. W
2

dw = ( ST WS k“ED dt + A/Cog dé&u(t) (111.43a)

dz=wdt (111.43b)

111.4.6.2 Modéle Gaussien a deux dimensions de Thomson, (1987)

En deux dimensions, lafdp de I'équation (111.40) devient :

(u-U)’ai? + Woay? - 2w (u-U) Wj

Pauw) = S exp(- v 7

35 (111.44)

ol ¢*= g’c’- w2, ww éant le flux de quantité de mouvement. L'expression de V*
devient alors:
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L 1 @& -uw
vi==| = (111.45)
0-2 - Uw ou

Il faut alors choisir une expression pour @, et g,. Nous avons donné ici I'expression proposee
par Thomson (1987), qui correspond a une accélération qui en moyenne préserve la direction
du vecteur vitesse lagrangien (Wilson et Flesch, 1997) :

P L VR
P~ 2a “al2

2 duw duw 4.2
[(u-U)w[ogvzd;” - uw ;ZWJ +WZ(UUZ ;ZW - uw dg;jj (111.463)

@& _1da/” 1

Pa~ 2a @ 202"

{(u-U) w{q,vz dg Saw dgﬂ + WZ[ auzd;wz- w dg]} (I11.46b)
a, = -%[awz(u-U)-wW] +§’—a (111.46c)
aw = -%[afw-(u-U)W] +JP%a (I11.46d)

Wilson et Flesch (1997) suggérent que les modeles LS les plus fiables, sont ceux qui
préservent ains la direction du vecteur fluctuation de vitesse (u-U). D'autres modeles
(Reynolds, 1998a) donnent a gune direction privilégiée, et Wilson et Flesch (1997) montrent
gue ces modeles donnent lieu a des trajectoires possédant des "spirales’, ce qui diminue le
coefficient de dispersion efficace. Wilson et Flesch (1997) proposent un critere
supplémentaire pour réduire l'indétermination sur @ qui consiste a ne choisir que les modeles
qui conduisent a des trajectoires "sans spirales’. Ils ne donnent toutefois pas de moyen
d'évaluer s un modéle vérifie ce critére.

Reynolds (1998a) montre quant a lui que dans I'ensemble, les modéles gaussiens et
quadratiques en vitesse, C'est a dire dont gest une fonction quadratique de u qui satisfont le
critere d'entropie, ont une forme universelle ou @ ne dépend uniquement que de deux
constantes C; et C,. Il montre par ailleurs, par comparaison avec les mesures de Legg et al.
(1986), gu'une classe optimale de modéle correspondrait a-0.5<C;< 1, et C, =0, et que le
modele de Thomson (1987) en fait partie.

[11.4.7 Modélisation stochastique de |'équation de diffusion turbulente

La comparaison de I'Eqgn. 111.28, avec I'équation de diffusion turbulente dans la CLS, en
conditions d’ advection (en négligeant la diffusion horizontale devant I'advection) permet de
définir les coefficients gy, Q. € d, ce qui donne comme EDS (généralisation de Durbin,
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1984) :
dz = %Zdt + +[2K, dLb) (111.47a)
dx = Udt (111.48b)

Cette équation est strictement équivalente al'équation de diffusion turbulente dansla CLS.
111.4.8 Conditions aux limites - schéma d'intégration numérique

Le choix du schéma dintégration numérique et des conditions aux limites est important, et il
peut conduire a des biais importants (Wilson et Flesch, 1993). Nous supposons dans notre
modele une réflexion totale, i.e. u et w sont tous deux réfléchis, qui ne viole pas le critére
d'entropie, uniquement si P, est gaussien. En pratique, la réflexion est appliquée lorsque la
particule atteint le sol. Sa nouvelle position est calculée comme le réfléchi de la position
actuelle étant donné sa vitesse. En résumeé, nous prenons :

Z' = 2z-7 + |W A (111.48a)
X" = X+ |u A (111.48b)
ut = -u (111.48¢)
W= -w (111.48d)

ou les exposants + et - correspondent respectivement aux variables avant réflexion et apres, z,
est la hauteur du sol, et At est le pas de temps.

Wilson et Flesch (1993) conseillent I'utilisation d'un schéma dintégration implicite.
Dans un tel schéma, les paramétres a(x,u,t,) et b(x,t,) sont estimés au temps tn.1, alors que
dans les modeles explicites, ils sont évalués au temps t,. Nous avons vu dans la section
8111.4.5, que les modéles LS nécessitent que le pas de temps At soit compris dans les limites
suivantes 1, << At << 7. L'idéal serait defixer At a une valeur minimale pour |I'ensemble de la
CLS. Cela serait toutefois trop colteux en temps de calcul, car At serait alors trés petit afin de
satisfaire I'inégalité tres pres de la surface. At est donc fixé comme une fraction de T, :
At=p T, avec i < 0.1 (Thomson, 1987).

Or nous avons vu que T était proportionnel a l'altitude dans la CLS. donc 4t varie
également avec l'altitude. Wilson et Flesch (1993) ont montré que cette variation de At
engendrait un biais systématique matérialise par une vitesse additionnelle de la particule de la
forme:

Wg = -a.l.bo. gy (111.49)

ou a est une constante, et b, est défini dans I'Egn. 11.25. Cette vitesse additionnelle négative
entraine une surestimation systématique de la concentration de surface.

On peut généraliser le résultat de Wilson et Flesch (1993) a I'ensemble des paramétres
du modéle LS. C'est adire que toute variabilité spatiale de gy, ay, u, Ty, TLw entraine un biais
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du modele. Ce biais est en rédlité lié a la discrétisation du modéle. Il faut en effet souligner
gue ce n'est pas parce que le modéle est stochastique quil n'existe pas d'erreur d'intégration
numerique.

Nous avons donc choisi un schéma dintégration semi-implicite, ou schéma "prédicteur-
correcteur”. Dans ce schéma, les paramétres qui dépendent de la position X, sont tous estimeés
alaposition intermédiaire X+ 12 = [X(ty) + X (th+1)] / 2. Cette position est estimée en calculant
avec un modéle explicite la position X (ty+1) au temps ty.1. C'est I'étape de prédiction. le calcul
des parametres a la position xn+1/2 correspond a I'éape de correction. Cette procédure permet
d'éviter la surestimation de la concentration de surface, comme le montre la Figure I11.2.

4.0

3.5

3.0

2.5

2.0

Hauteur, m

1.5

1.0

0.5

0.0

0.0 1.0 2.0

Concentration normalisée

FigureI11.2. Profil de concentration pour une source verticale homogéne S= U.C et C = 1, avec réflexion totale
en haut et en bas du domaine, dans la CLS, en conditions neutres. Comparaison de différents schémas
dintégration numérique. (a), schéma explicite, At = 0.025 T,° ; (b), schéma explicite, At = 0.025 T, ; (c), schéma
implicite, A4t=0.025T,; (d), schéma semi-implicite sl, At=0.025T, ; (e), schéma semi-implicite <2,
At=0.001T,.

111.4.9 Paramétrisation del'écoulement turbulent

La paramétrisation que nous présentons ici est principalement adaptée au mais pour lequel
nous possédons des données expérimentales qui permettrons de valider le modele. Les
paramétrisations des profils de vitesse moyenne et d'écart-type des composantes verticales et
horizontales du vent ont été choisies en rapport avec les discutions du Chapitre I1.

111.4.9.1 Profil de vitesse moyenne

En ce qui concerne la vitesse moyenne du vent, le profil est basé sur les Egns. I1.16a,b au-
dessus du couvert et I'Egn. 11.37 dans le couvert, que nous reprenonsici :
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U (h) exp{{ (z h)}

zZ<hy

vas b lZ)- vz 1) + vhiao L) ho <

(111.50

On rappelle que ¢ est le coefficient d'extinction de la vitesse moyenne du vent dans le couvert.
Les deux profils sont gustés selon une méthode adaptée de celle décrite dans le chapitre 1l
(Legg et Raupach, 1982). En effet, Legg et Raupach (1982) proposent de relier les profils au-
dessus et dans le couvert, en forcant la continuité de U et de AJ / dzen z= h, ce qui conduit a
I'Egn. 11.38. Cette méthode conduit afixer ¢ qui est un paramétre déterminant du profil dansle
couvert (Massman, 1996). Ceci ne pardit pas réaiste, et il semble préférable de fixer la
hauteur h, a laguelle ces deux profils sinterceptent, ¢ étant lui fixé a partir des profils
mesurés. En vertu de I'Eqn. 11.38, h, est tel que:

h, - d h, - d 1

In ( )

e )= 7 (111.51)

Cette derniére équation se résout numeériquement. La Figure I11.3 montre la variation de h, en
fonction de ¢, pour des valeurs courantes de . On note sur la Figure I11.3 que lorsque ¢ varie
de 3 a4, hy est qguasiment confondu avec la hauteur du couvert. Il est intéressant de constater
(calculs non exposésici) quil n'y aquasiment aucune variabilité de h, / h lorsque h varie.

130 |
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110 F
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100 F TR T~
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Figurelll.3. Variation de h, / h en fonction de ¢, d'apresles Eqns. 111.51 et 111.52 pour différent cas de stabilité;
Sable, L =5; Instable, L = -5 ; et Neutre, L = . Estimations obtenues en posantd/ h=0.75, et z,/ h=0.1.

Le résultat de la Figure 111.3, est en accord avec les mesures qui montrent que le point
dinflexion du profil de vent, qui correspond a la hauteur d'interception, est en général situé
au-dessus du couvert (h, / h > 1) mais tres proche de celui-ci (Massman et Weil, 1999). L'Eqgn.
[11.51 traite du cas neutre. En conditions non neutres, il faut introduire les fonction de
correction de Dyer et Hicks (Kaimal et Finnigan, 1994) dans le profil de vent logarithmique,
celadonneaors:
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huhf’ g @ (h“L- d) =7 x(l n(h“z; d) : ww(h“L' dD (111.52)

ou les fonctions ¢, et Y, ont été introduites dans les Eqgns. 11.14 et 11.16b. La solution de
I'équation (I11.52) dans un cas stable et instable a été reporté sur la Figure 111.3, ou I'on voit
que I'effet sur hy / h serait plus important en conditions stables qu'instables. Toutefois, |'effet
de la dtratification sur le profil de vent dans le couvert n'est pas pris en compte ici, et que
probablement, ¢ en serait atéré. Les données de Oliver (1975) semblent en effet montrer que
le rapport de la vitesse du vent dans le couvert sur celle au-dessus augmente avec l'instabilité,
ce qui signifierait que ¢ diminue. Par ailleurs, il est intéressant de constater que pour { = 3.5,
qui est une valeur courante pour le mais, la stratification a peu d'effet (de I'ordre de 2% ;
Figure I11.3) sur la hauteur d'interception hy / h, et peut donc étre négligée.

Le profil de vitesse moyenne du vent ne tend pas vers 0 a proximité du sol. Ceci pourrait
avoir des implications sur les simulations, surtout si certaines sources ou puits se situent au
niveau du sol, ce qui est parfois le cas pour I’ammoniac (feuilles sénescentes, volatilisation).
Toutefois, comme le notent Wilson et Flesch (1993), pres du sol, le profil n’est pas aisement
mesurable (dimensions des capteurs, incertitude statistique liée I’ intermittence), et est donc
souvent défini a priori, comme un profil de loi de paroi (par exemple Liu et al., 1996). Le fait
que le profil de vitesse tende vers 0 a la surface peut également entrainer des probléemes
numeriques, car une particule dont la vitesse tend vers 0 met un temps infini a se déplacer et
reste donc bloguée au niveau du sol. Ainsi, par simplicité, le profil ne tend pas vers 0 au
niveau du sol, mais |’ effet potentiel est évalué dans une étude de sensibilité présentée dans le
chapitre VI.

111.4.9.2 Profil d'écart-type de la vitesse

Les profilsde gy, et g, dans le couvert sont de forme exponentielle, comme le suggerent Aylor
et al. (1993). Par ailleurs, comme le montrent les simulations de Massman et Weil (1999),
dw(0)/u- augmente exponentiellement avec le LAI (cf. 8l11.2.2). La combinaison de ces deux
lois (Aylor et al., 1993 ; Massman et Weil, 1999) conduit, dans le couvert, a un profil de la
forme:

= B @uh) exp(0.6 LA (ﬁ i 1)) (11.53a)

ou byw est la vaeur du facteur g,/ u- dans la CLS, en conditions neutres, c'est a dire
respectivement 2.4 et 1.3 pour g, et g, (Tableau 11.7). @, est la fonction de correction en
fonction de la stabilité, qui dépend de nombreux facteurs qui n‘ont pas éé notés ici par souci
de clarté. Le facteur 0.6 LAl dans I'exponentielle est égal a 2.4 pour un LAI de 4, alors que
Aylor et al. (1993), pour un LAI de I'ordre de 4, obtiennent un facteur de I'ordre de 2.5. Ici, en
conditions neutres, o, .(0) est Iégérement surestimeé par rapport aux mesures de Aylor et al.
(1993), mais est comparable aux mesures de Wilson et al. (1982) dans du mais (Tableau 11.7).
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Ce profil exponentiel sétend entrez/ h=0, et z/ h = 0.8, comme le suggerent Leuning et al.
(1999), ou bien les mesures de Nemitz et al. (1998). Afin de garder une marge de manoauvre,
le paramétre hy w1 fixe la hauteur jusgu'a laquelle le profil de oy suit laloi (111.533).

Au-dessus du couvert, le profil de gy, dépend de I'éat de stratification de I'atmosphere
a travers @,w(2). Par ailleurs, étant donné que les dérivées de gy et g, par rapport a z sont
nécessaires, il convient d'utiliser une fonction g;,(2) continue et de dérivée continue. Aing,
entre z=h,,,, et le profil développé au-dessus, un polynéme de degré deux est utilisé, qui
permet de satisfaire ces conditions de continuité, ce qui nous donne:

Oy WgZ!

Usx

Oy WgZ!

Usx

= byw @2 huwe =z (111.53b)

= mZ+mz+ ap huw szs huwe (111.53¢c)

ou les a; sont les coefficients du polynéme, et hyw, est la hauteur jusqu'a laquelle le profil
transitoire (Eqgn. 111.53c) est défini. Les paramétres a;, et h, ., sont déterminés en forcant la
continuité des profils et de leurs dérivés. En pratique, les a; sont exprimés comme des
fonctions de hy, par résolution d'un systéme de trois équations a trois inconnues, puis ¢; est
obtenu par une méthode numeérique (dichotomie). Le systeme d'équation est donné ci-apres :

( o = S-S
27 2(y-hy)
_2h2sl'+ 2 s
Jd A= 2(hy - hy) (111.54)
a0 = 2(hi-h) si-h(-2hy) ' -’ s
2(hy - hy)

Cashl+athy+ ag-25 (hi-hy) = 0

ou s et s, correspondent aux expressions de oy, des équations (111.53a) et (111.53c)
respectivement, et h; = hywi, € hy = hywe. Un «' » dénote une dérivée par rapport a z. En
général, hyw, est de l'ordre de 1.2 a 1.4. La Figure I11.4 montre les profils de g, et gy, pour
différents LAI.
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2.0
—LAI =2
[ - LAI=4
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Figure I11.4. Profils normalisés d'écart-types des composantes horizontales et verticales de la vitesse du vent,
o,/ (byu) et g,/ (by u), dans le couvert, pour différentes valeurs de LAI. Les profils correspondent aux Egns.
111.53a,b,c.

Parmi toutes les formulations existantes (Tableau 11.2), nous avons chois une
expression de @, en condition instable (et neutre) et une en condition stable. ¢, vérifie les
similitudes de couche limite de surface de Monin et Obukhov (Kaimal et Finnigan, 1994) et
ne dépend que de (z-d) / L. En revanche, @, dépend des parametres d' échelle de la CLA. Nous
retenons les formulations de Flesch et Wilson (1995) pour ¢, en conditions instables, et les
formulations de Kaimal et Finnigan (1994) pour ¢, en conditions stables. Etant donné que @,
dépend essentiellement de la hauteur de la CLA, nous avons choisi dans un premier temps de
garder une parameétrisation simple de @, afin de ne pas complexifier le modéle :

_[(@-3(zd) /) 2<(zd)/L <0
B {(1 +0.2(zd) /L) Os(zd)/L <1
@=1 (111.56)

(111.55)

De la méme facon que pour le profil de vitesse moyenne, I’ effet potentiel d’ une décroissance
vers 0 de g, ala surface est évalué dans I’ étude de sensibilité. La Figure I11.5 illustre |’ effet
de la stratification stable et instable sur les profilsde U, g et 6.
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Figurelll.5. Profils normalisés de vitesse moyenne et d'écart-types des composantes horizontales et verticales de
la vitesse du vent, pour différents états de stratification de I'atmosphére. Stable, L = 10 m; Neutre, L =-10° m;
Instable, L=-10m. (=3, LAl =3, et h,,/ h=0.8.

111.4.9.3 Profils de tension de frottement

La tension de frottement uw est constante et égale & -u-* au-dessus du couvert végétal
(Kaimal et Finnigan, 1994). Dans le couvert, latension de frottement diminue a mesure que le
couvert végétal absorbe la quantité de mouvement par trainée sur les éléments de feuillage. En
reprenant |'approche du paragraphe précédent, nous avons découpé le profil de uw en trois
parties : décroissance de uw dans le couvert pour z<hy1, uw constant au-dessus du
couvert z=>hyp, €t entre les deux, nous utilisons comme précédemment, un polynéme de
raccordement du second degré.

En se basant sur les mesures de Raupach et al. (1996), et les dével oppement théoriques
de Massman (1996), et Massman et Weil (1999), nous avons choisi une décroissance de type
exponentielle pour uw dans le couvert. En supposant que le coefficient de frottement Cy est
constant dans le couvert, et en supposant de plus que le facteur "dinterférence" pour la
guantité de mouvement est constant et égal a 1, |'expression de Massman et Well (1999)
devient, pour z < hg :

— _ 2 Un(z
uw = - exp|CaLAl 2 - 1 Z <hes (I11.57)

ou Cy est fixé, et typiquement de I'ordre de 0.2 (Massman, 1996), Uy, est la vitesse du vent ala
hauteur h, et hy-1 est la hauteur analogue a hy ;. Cette paramétrisation pourrait étre utilisée
telle quelle, mais il faut intégrer certaines conditions de stabilité du modele stochastique
(Eqgns. 111.46). En effet, les équations 111.46 font intervenir au dénominateur o° = g,°cy° - uw 2
, et il convient donc de sassurer que o est strictement positif en toutes circonstances, afin que
le modéle ne diverge pas. Un corollaire est que le terme de corrélation uw / 0,0y Soit toujours
inférieur a 1 en valeur absolue, ce qui découle de la définition de uw .
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Tout dabord, il est facile de voir que o° est strictement positif pour
z >2max( hwz, hu, hur2), puisque adors o= b>b,>—=120. Pour z< min( huy, hug, i), la
condition impose que :

2x0.6 U2
as T LT (111.58)

Nous avons choisi de fixer Cy ala valeur maximale autorisee par I'équation (111.58). Bien que
cette détermination de Cy soit arbitraire, et que nous avons conscience qu'elle demanderait a
étre améliorée, elle est toutefois qualitativement cohérente. En effet, elle indique que Cy varie
de facon inversement proportionnelle & u? / u-%. Or, effets de stratification mis & part, plus ce
rapport est grand, moins il y a de frottement dans le couvert. Nous obtenons donc en
remplacant Cq dans I'Eqn. 111.57 :

uw = - u*zexp{l.z LAI (Eh 1)} z <hgt (111.59)

Comme dans le paragraphe précédent, hy«; est fixé tel que hy-1/ h=0.8, et hy, est calculé de
facon arésoudre le systeme d'éguation équivalent a (111.54).

[11.4.9.4 Profil d'échelle de tempslagrangienne T, , et dissipation de I'ECT &

La paramétrisation de 7,(2) ou de &2) est problématique. Tout d'abord parce que 7., n'est
pas directement mesurable, et ensuite parce que I'expression de ¢ en fonction des parameétres
du couvert n'est pas immédiate, si elle n’a été mesurée. Leur paramétrisation repose donc sur
I"utilisation de criteres de cohérence, pour que les expressions de 7., €t & soient en accord
avec les profils de oy w. Les critéres utilisés sont les suivants (Du, 1997) :

2 2
Tiw = #‘”g (111.60a)
Co=3.0£05 (111.60b)

En revanche, |a vérification asymptotique de I’ équation de diffusion par le modele lagrangien
N’ est pas retenue comme critére, car elle n’ est pas compatible avec la valeur de Co retenueici,
et celle de g, (Du, 1997 ; 811.1.8). gy, est fixé a partir des Egns. 111.53a,b,c. Dans la CLS, la
paramétrisation classique de ¢, repose sur I’équilibre local entre production et destruction
d ECT (voir par exemple Kaimal et Finnigan, 1994) :

3
£= m@{(z- d) L} he< z (11.61)

ou h, est la hauteur au-dessus de laquelle I’ expression dans la CLS est valable, et @ est une
fonction de correction de stabilité (équation 11.29). Dans un premier temps, T, est sUppose
constant dans le couvert, et ¢ est déduit de (111.60a). Les mesures des pics spectral d énergie
(Raupach et al., 1986 ; Nemitz et al., 1998), et d’ échelle intégrale de longueur (Raupach et al.,
1986), indiquent que Ty, serait en effet constant dans le couvert végétal. En se basant sur les
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travaux de Raupach et al. (1996), ou d autres auteurs (Legg et Raupach, 1982) T,,, est donc
déterminé par :

Tiw = bsu—h* (111.62)

avec bz qui est une constante variant entre 0.2 et 0.5 (Raupach et al., 1996). Une fois le
parametre bs fixé, la hauteur h, dinterception des profils de ¢ définis par la combinaison des
Egns 111.60 et 111.62 dans e couvert, et de I'Egn. I11.61 dansla CLS, peut étre déterminée. Ceci
conduit al’ estimation de h, par résolution de I'équation suivante :
_ bsCoh @g(hy)

h, = 2Kb2 a2(h) +d (111.63)
En conditions non neutres, cette éguation est résolue numériguement. En conditions neutres,
avec b3=0.5et by, =13, h./hest del'ordre de 1.8. Il est intéressant de constater que h, est
comparable a z, la hauteur de la couche de rugosité (Cellier et Brunet, 1992). La Figure 111.6,
montre les profils de € et 7., obtenus par cette méthode, dans différentes conditions de
stabilité.

@ (b)

4 ; Stable Neutre Instable

z/h
z/h

gkh/u? Tou</h

Figure 111.6. Profils normalisés de dissipation d'ECT, h/ u.®, et d'échelle de temps lagrangienne de la vitesse
verticale 7, h/u., dans et au-dessus du couvert, pour différents états de stratification. LAl = 4; Stable,
L = 10 m; Neutre, L = -10° m; Instable, L=-10m. (=3, LAl =3, et h,; / h=0.8.

111.4.9.5 Prise en compte de la dissipation par frottement sur |le couvert

Comme il a été noté au chapitre I, dans le couvert, un deuxieme terme de dissipation par
frottement existe. Ceci a comme conséquence de diminuer les échelles de temps associ€es, et
donc I'échelle de temps lagrangienne. Par ailleurs, comme nous l'avons vu, c'est € qui est
utilisé dans la formulation moderne des modeles LS, et non pas T.w. En plus de la
paramétrisation présentée ci-dessus, nous en avons donc également dével oppé une autre basée
sur & et & (cf. 8l1.2.4). Au-dessus du couvert, & est nul, et & est égal al'expression donnée
dans I'Egn. 11.45b. Dans le couvert, en se basant sur les travaux de Wilson (1988) d'une part
qui donne une expression analytique de &, et de Ayotte et al. (1999) d'autre part qui détermine
une expression simplifiée de &, nous obtenons (voir Tableau 11.8, 811.2.4) :
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3 3/2
u° (e/
& = —(k—za“)— z>h (111.64a)
— (a2 U202+ g+ g/ +2uw 2
&= 2Cia U |2+ (111.64b)

2 U2

ou e est I'ECT alahauteur z, e, est I'ECT ala hauteur h, a est la densité de surface foliaire (2
faces). Ici le profil de &2) dans la CLS est utilisé jusqu'a la hauteur h. Cy4 est estimé comme
pour uw par larelation Cy=1.2 u-? / us?. La Figure I11.7 montre les profils obtenus avec
cette méthode. Comme pour celle de Massman et Weil (1999), ce type de paramétrisation
prédit des valeurs de ¢ trop grandes a z= h, et trop petites en milieu de couvert, comparées
aux mesures. Au sommet du couvert, les valeurs de T, sont comparables a ceux de la Figure
[11.6 et de Raupach (1988), T U+ / h = 0.3 au sommet du couvert.

En revanche, T, croit a nouveau al'approche du sol, pour atteindre une valeur bien plus
élevée, proche de 2. Ce type de profil n'est pas incohérent car il faut se rappeler que T, n'est
strictement défini que lorsgque la turbulence est gaussienne. Or |'écoulement est de plus en plus
intermittent, donc non gaussien, a mesure que |'on sapproche du sol. Pendant les périodes
d'§ection, des structures cohérentes se développent dans le couvert avec des échelles de temps
lagrangiennes bien plus grande que celles existantes dans les périodes de balayages qui sont
moins fréguentes en bas du couvert qu'en haut (Collineau et Brunet, 1993).

5 T 5
(@ E : (b) F
a b Sable a b
Instable ' F
= 3t Neutre l < 3t

IN] ! N
2 r 2 F
‘.
O 1 1 1 1 1 0
0 1 2 3 4 0 1 2 3 4
ekh/u? T u/h

Figurelll.7. Profils de € et T,,, normalisés, obtenus a partir des égquations (I111.64) en prenant en compte le terme
de dissipation lié au fevillage &. LAl = 4; Stable, L =10 m; Neutre, L =-10°m; Instable, L=-10m. {=3,
LAl =3,eth,,/h=08.

[11.4.10 Conclusionssur le modéle de dispersion

Nous avons vu gque les fondements théoriques des modéles LS sont "simples’, mais la
complexité des expressions de ¢ et les paramétres du modéle croissent rapidement lorsque
I'on passe en 2 et 3 dimensions. Ainsi, en 3 dimensions, I'expression de ¢, dans le modéle de
Thomson (1987) contient 63 termes, et nécessite 9 variables d'entrée (Vecteur vitesse et les 6
termes indépendants du tenseur de Reynolds), et leurs 27 dérivées (Naslund et al., 1994).
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Ains ladifficulté des modéeles lagrangiens stochastiques réside dans (i) la détermination
de leurs parametres, et en particulier &, et (ii) lacomplexité de |'application numérique en deux
ou trois dimensions. Leur faiblesse conceptuelle, tient dans le fait qu'en plus de deux
dimensions, ils ne sont pas "fermés’, c'est a dire qu'il existe plusieurs solutions pour @ dont
seul le gradient dans I'espace des phases est spécifié. La recherche d'un critere de fermeture
pour @ est aujourd’hui une priorité, @ moins quil ne sagisse de proposer une approche
différente de celle de Thomson (1987).

[11.5 Modéled'échangefoliaire

Nous avons détaillé dans |a partie précédente le modele de dispersion qui permet d'estimer la
concentration moyenne (c'(x)) dans un volume V. situé en x due a N sources situées en x,", de
débit S(xo") constant. Cette partie détaille la modélisation de ces termes sources S, qui
dépendent des paramétres du couvert, de la position dans le couvert, mais auss de la
concentration (c'(X,")). La partie suivante détaille le couplage du modéle de dispersion avec le
modele d'échange foliaire.

[11.5.1 Choix du modéle d'échange foliaire

Le modéle d'échange au niveau de la végétation, utilise I'analogie avec un schéma électrique
(Monteith et Unsworth, 1990; van der Hurk et McNaughton, 1995), c'est a dire qu'un flux F
entre deux points est défini comme la différence de concentration moyenne C, - C, diviseé par
la résistance R au transfert entre ces deux points. Pour simplifier les notations, la
concentration moyenne (c’(x)) est notée C(x) ou C; .

GG
F=-=5" (111.65)

Par convention le flux est de signe opposé au gradient. Une majuscule est utilisée pour
désigner une résistance par unité de surface du sol, et une minuscule pour une résistance par
unité de surface de feuille. Le dépbt sec dNH3 est en réalité la somme de deux processus, qui
sont I'échange stomatique d'une part, et le dépbt surfacique d'autre part (Sutton et al., 1995).
L'échange par voie stomatique est un processus de diffusion moléculaire controlé par la
résistance stomatique rs, et dépendant du point de compensation stomatique Cs. Ainsi, Cs
permet de rendre compte des échanges bidirectionnels observes (Sutton et al., 1994) : s C, est
supérieur alaconcentration al'extérieur de lafeuille, il y aémission, sinon il y a dépot.

La Figure 111.8 montre trois modéles «d'échange » gazeux entre |'atmosphére et la
feuille, parmi les plus simples. Le modéle (a) ne reproduit pas les échanges bidirectionnels
d'nus. 11 n'est donc adapté a I'ammoniac que pour des sites naturels ou Cs ~ 0. Le modele (b)
est un modele d'échange bidirectionnel mais sans dépot surfacique, et le (¢) combine les deux
aspects précedents. Noter que les modéles (a) et (b) sont des limites asymptotiques du modele
(c) respectivement lorsque Rs et R, tendent vers 0. Remarquer que danslaFigurelll.8, il n'y a
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pas de résistance atmosphérique R,, comme dans les modeles classiques qu'ils soient mono-
couche ou multicouches (Sutton et al., 1995; Nemitz et al., 1998). En effet, R, est
implicitement inclut dans le modéle de dispersion, et ne doit donc pas apparaitre dans le
modele d'échange foliaire.

@ (b) (c)
1ol
Rb Rb
Ce Ce
Rw Rs

— Cs

Cs

Figurell1.8. Trois schémas de résistances pour modéiser les échanges plante-atmosphére. (a) N'autorise que du
dépdt. (b) Simule les échanges bidirectionnels. (¢) Autorise a la fois les échanges stomatiques bidirectionnels et
le dépbt sur la surface des feuilles (cuticulaire). Les résistances R,, Ry, et Rs sont exprimées par unité de surface
de sol, C; est le point de compensation, et C est la concentration moyenne dans |'air environnant la feuille.

Sur le principe, le modéle d'échange foliaire que nous avons retenu est celui représenté
sur la Figure 111.8c, mais en remplacant les résistances par unité de surface de sol R, par des
résistances par unité de surface de feuille r, pondérées par |a densité volumique de surface de
feuille a, en [m? m™]. En effet, nous cherchons & obtenir la densité de source S, en [kg m™ s,
dans un éément de volume du couvert. On voit que I'Egn. 111.65 devient dors :

S = -a% (111.66)

Pour obtenir une densité de flux par unité de surface du sol, il faut multiplier S par 4z, la
hauteur de I'édément de volume AxA4yAz considéré. Larelation entre la résistance par unité de
surface de sol dans I'élément de volume considéré (R™), et celle par unité de surface de feille
(r) sexprime simplement :

R = —— (111.67)

aAz

En appliquant ces conventions, le modéle de la Figure 111.8c aboutit aux relations suivantes
entreSet C:

C(x) - Ce(x ‘:CC(X) - Co(x) CC(X)}
= - = - +
9 = -a) =5 )| = 0 (111.68a)
D'ou I'on déduit :
152 Short-range dispersion and deposition of atmospheric ammonia, PhD thesis, 2000.

Benjamin Loubet, UMR EGC, 78850 Thiverval-Grignon, France
Benjamin.Loubet@grignon.inra.fr



I11. MODELISATION DU DEPOT SEC D'NH3 A PROXIMITE DES SOURCES

C(x) / rp(X) + Co(X) / r<(X)
o+ 1o+ 1yt

Ce(¥) = (111.68b)

ou C; est une concentration analogue a la concentration de surface de la feuille. Cela donne
pour §x) , en remplacant I'Eqgn. 111.68b dans I'Eqn. 111.68a:

) = -a(x) ri (f() 1%(%) + a(x)%(% rﬁs(% (111.69)

1
o Tt 1ot 1yt

avecr = (111.69b)

Ici, toutes les variables sont exprimées en fonction de la position x (X, 2), car elles en
dépendent. En effet, les résistances ry, rs €t ry, le point de compensation stomatique Cs, ainsi
gue la densité volumique de surface foliaire a varient avec la hauteur dans le couvert, mais
aussi horizontalement dans une zone hétérogene spatialement. L’ expression de ces parametres
en fonction du type de couvert et du microclimat fait I'objet des paragraphes suivants.

Le modele de la Figure 111.8c formalisé dans les Eqgns. 111.69a,b est basé sur plusieurs
hypothéses simplificatrice dont les bases physiques sont discutées dans le chapitre I1, et qu'il
n'est pas inutile de rappeler ici : (i) le dépdt dNH3 sur la surface des feuilles est suppose
illimité, et la concentration de surface est supposee nulle. Certaines études montrent que le
dépdt surfacique est en réalité bidirectionnel, et que la concentration de surface varie au cours
d'un cycle diurne (Fléchard et al., 1999). Toutefois, vu la complexité des interactions
chimiques et de la physique des films d’ eau a la surface des feuilles, il nous a paru souhaitable
de garder une approche simplifiée dans un premier temps, tout en sachant qu'’il est possible de
complexifier le modéle ultérieurement. (ii) la présence dautres gaz (H,O et CO, en
particulier), dont les concentrations de surfaces et les gradients sont importants, n'est pas
suppose influencer le transfert d'NH3 dans la feuille, ce qui est justifié du fait de latres faible
concentration molaire dNHgz dans lafeuille (Chapitre I1).

[11.5.2 Découplage des émissions et des dépbts

La méthode de couplage des modéles de dispersion et d'échange foliaire présentée dans la
section 8l11.6, nécessite que la relation entre le terme source dans le couvert, SXx.), et la
concentration moyenne C(X,) soit linéaire. C'est pourquoi il est nécessaire de regrouper dans
S(X,), d'un coté les termes sources qui ne dépendent pas de la concentration, et de |’ autre les
termes puits qui en dépendent. C'est ce que nous faisons dans I'Eqgn. 111.69. Ce regroupement
consiste a séparer dans le flux net, les composantes positives et négatives.

Pour simplifier I'Egn. 111.69, nous introduisons deux résistances associées aux termes de
déepot (rqep) €t aux termes d'émission (rem). Elles sont définies a partir de I'Eqn. (111.69). Apres
simplification, celadonne :

I'slw

e (111.70a)

Fdep = Tp+
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Mpls

f'w

(111.70b)

Logiquement, on voit que rqgep, €st la somme de rp en série avec rs et ry en paralleles, et est
donc la résistance équivalente de la Figure I11.8c lorsque Cs = 0. De fagon moins intuitive, rem
est la somme de trois résistances en series, dont I'une sexprime en fonction de ry, rs €t ry,.
Asymptotiquement, lorsque ry — 0, rgep — b € rem — o, il Ny a plus démissions, et la
surface est totalement absorbante. De méme, lorsquery, — o, le modéle "Cs-R," (Fig. 111.8¢),
se réduit au modele de la Figure 111.8b, et lorsque rs — oo, il se réduit au modéle de la Figure
[11.8a.

A chague voie d'échange correspond une densité de flux, qui est positive pour Suy, et
négative pour Syep. Larelation (111.69a) se simplifie:

) = -a(x)J()X—)+ ()H&% Sieo + Som (11.72)

[11.5.3 Paramétrisation desrésistances et du point de compensation

Nous avons détaillé ci-dessus, la relation flux-concentration qui est utilisée dans le modéle.
Elle fait intervenir trois résistances, ry, rs, v, la densité de surface de feuille a, et le point de
compensation Cs. Ces parametres sont essentiels puisgu'ils déterminent l'intensité et le sens
des échanges d'NHj3 entre la plante et I'air environnant.

[11.5.3.1 Résistance de couche limite de feuiller,

Comme nous |'avons vu au chapitre |1, la résistance de couche limite de fedille, ry, est difficile
a paramétrer, a cause de la complexité de I'écoulement dans le couvert végétal et sur lafeuille
elleeméme, mais aussi de la difficulté de relier les paramétrisations obtenues en laboratoire
aux conditions de plein champ. Nous avons malgreé tout repris les paramétrisations classiques
de ry, et avons choisi en conditions de convection forcée la formulation de Landsberg et
Powell (1973) qui est comparable aux autres formul ations proposées dans la bibliographie (cf.
811.3.1 pour une discussion).

Les formulations de r, dans les différentes conditions sont données dans le Tableau
[11.1. Dans le cas d'un régime d'écoulement mixte, entre libre et forcé, r, peut étre calculé
comme le suggerent Finnigan et Raupach (1987) et Monteith et Unsworth (1990), comme le
minimum des formulations en régime forcé et libre. Les criteres utilisés pour déterminer le
régime d'écoulement sont le nombre de Reynolds critique Re; qui sépare régime laminaire et
turbulent, et le nombre de Grashof Gr (cf. 811.3.1). La correction proposee par Finnigan et
Raupach (1987) pour tenir compte de la non-linéarité de rp en fonction de U est aussi utilisée.
Noter que dans le cas turbulent, un facteur 0.8 apparait du fait de larelation 11.62.
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Tableau I11.1. Résistance de couche limite de feuille pour I'ammoniac rynys (20°C) en sm?, en fonction des
différents régimes d'écoulement sur la feuille. d est taille caractéristique des feuilles (largeur), en m, U est la
vitesse moyenne du vent en ms™, T, et T, sont |es températures de I'air et de la surface de la feuille, en K, p, est
la pression atmosphérique en kPa, ex(T) est la pression de vapeur saturante en kPa, HR est I'humidité relative
(0-1). Lesvaleurs critiques de Gr et Re ont été reprises de Jacobs et al. (1994a).

Gr s0.1Re? 0.1R€’ sGr s16 Re? Gr 216 Re?
Re < Re. Re> Re. Re< Rec Re> Re. Re < Re. Re> Re.
Forcé - laminai rljez1 Forcé - turbuletgt; Mixte—laminaire  Mixte - turbulent Libre—laminaire?  Libre - turbulent?
297 (d/ V) 196 (d/ V) Min(libre, forcée) ~ min(libre, forcée)  134[4dp/ p] B 203[4p/d p]
1+050,/U 1+08a,/U
1 Cette formulation tend vers la formulation classique quand U >> g;. Lorsque g, >> U, elle est proportionnelle & (d x U)*/ g, ol X vaut
respectivement %2 et 0.2 en laminaire et turbulent. 2ot Ap/ pa = |TS.|'.3Ta + 0.378 (qs - qa)l .

Toutefois, parce que pour NHs, rp peut jouer un role essentiel, lorsque le dépbt est
cuticulaire, nous avons essaye d'affiner la paramétrisation du Tableau I11.1, en cherchant ay
intégrer I’ effet de I'intermittence du vent. Comme les formulations utilisées sont associées a
de fortes incertitudes, et parce que nous ne disposons pas de données de validation, nous
avons essaye de garder une approche simple du probléme.

L'idée développée est smple: la composante horizontale de la vitesse du vent est
définie dans le modele de dispersion par une fonction dont la densité de probabilité est
gaussienne (Eqgn. 111.40). Par ailleurs, le seuil Gr = 16 Re? (Jacobs et al., 1994a) avec d, Ta, T;
et HR donnés, définit une vitesse critique Ug correspondant a la transition entre régime forcé
et régime mixte. De la méme facon, il est possible de définir une vitesse critique ug. qui
marque le passage entre régime mixte et libre par la relation Gr = 0.1 Re® (Jacobs et al.,
19944).

La fonction de densité de probabilité du vent p(u) correspond a une fréguence
d'apparition des vitesses u. Ainsi, pour une valeur seuil Ugit, 1a probabilité P(u = ugi), qui est
I'intégrale de p(u) pour u = ugit, correspond a la fraction de temps pendant laguelle u est
supérieur a Ugit. Nous avons développé une méthode qui consiste a calculer la résistance rp
comme la combinaison des expressions de r, en régimes de convection libre et forcé. Parce
gu'en réalité, c'est la conductance g, qui est la variable extensive et non rp on utilise une
somme harmonique pour rp. La pondération pour le régime forcé correspond a P(U = Ugit), €t
pour le régime libre & P(u < ugit). Pour une distribution de vitesse gaussienne, de moyenne U
et d'écart-type ay, P(U = Ugit) €t P(U < Ucrit) Sexpriment simplement par larelation :

Ugrit - U

Pu=ugit) = %{1 + erf(mj} = 1-P(U <Ugit) (11.72)

ou erf est la fonction erreur (Press et al., 1994). Il reste a déterminer entre ug. €t U quelle
valeur seuil utiliser. En se basant sur le raisonnement tenu par Finnigan et Raupach (1987),
nous avons choisi une autre valeur critique de u, Ug, correspondant a la valeur de u pour
laquelle les expressions de ry en régime libre et forcé (Tableau 111.1) sont égales. Le Tableau
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[11.2 qui montre les 3 valeurs critiques de u dans deux cas tres contrastés indique que cette
méthode revient a choisir U, et donc a minimiser |'effet de la convection libre.

Tableau |11.2. Estimation des vitesses de vent critiques Uy, U €t Uy, tels quiils sont définis dans le texte ci-
dessus, pour différentes valeurs de AT dans des conditions de jour (T, = 20°C et HR, = 50%) et de nuit humide
(To=5°C et HR, = 90%). Ici la dimension caractéristique des feuilles d est 0.05 m.

Conditions AT Aq Apl p Gr UgL U Ug
. (I|br(le) (forC(lé) .
°c mol mol’ % - ms ms ms
Jour : Ta=20°Cet HRy=50% O 0.012 0.4% 24060 0.01 0.138 0.01
1 0.013 0.8% 45377 0.02 0.190 0.01
10 0.031 4.6% 233919 0.04 0.445 0.03
Nuit : Ta=5°C &t HR, = 90% 0 0.001 0.0% 2180 0.00 0.040 0.00
-1 0.000 -0.3% 23211 0.01 0.129 0.01
-10 -0.004 -3.7% 264459 0.03 0.420 0.03
Finalement, I'expression dery, est :
L = PU<Uq)  PU2uq) (111.73)
b~ ry{libre} "~ rp{forcé} '

ou ry(forcé), et ry(libre) sont respectivement les résistances de couche limite en régime forcé
et en régime libre, telles qu'elles sont décrites dans le Tableau 111.2. Une démarche plus
rigoureuse aurait été d'estimer la valeur de f Ob forcs(U) p(u)du entre ugit €t co pour le régime
force, mais l'intégrale n'a pas de solution analytique ssimple (a ma connaissance), et le calcul
numerique pourrait conduire arallonger les temps de calcul de fagon non acceptable. De plus,
étant donné I'incertitude sur ces expressions, il nous a paru préférable de garder une approche
simple dans un premier temps.

Un paramétrisation plus correcte de rp nécessiterait de prendre en compte le bilan
d'énergie des feuilles car ry, influe sur AT et HR dans le couvert, et cet effet est ici négligé. Les
différentes paramétrisations de rp proposees ci-dessus seront comparées dans le Chapitre V.
Autrement, la premiére formulation classique, est utilisée sauf indication contraire.

[11.5.3.2 Résistance au dépdt sur les surfaces humidesr,,

L'estimation des parametres de I'adsorption d'NH3 sur les surfaces externes de la plante est
problématique. D'une part parce qu’ expérimentalement, il est difficile disoler la composante
du flux correspondant a ces échanges, et d'autre part parce que le modéle "R. - Cs" (Fig. I11.8¢c)
est une simplification, qui ne tient pas compte des effets de désorption (Fléchard et al., 1999).
La paramétrisation der,, est basée sur trés peu de données expérimentales, en fait trois jeux de
données au maximum (van Hove et al., 1989; Sutton et al., 1995).

En générdl, r,, est paramétrée en fonction de I'humidité relative dans I'air (Sutton et al.,
1995). Pourtant, il est clair que la présence de film d'eau sur le couvert dépend de bien plus de
parametres que I'humidité relative de I'air, notamment le bilan radiatif du couvert sa
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transpiration (Garratt et Segal, 1988; Huber et Itier, 1990), le vent, et également |'évaporation
du sol (Jacobs et al., 1994b; Wilson et al., 1999).

Nous avons retenu dans notre modele, deux formulations. L'une faisant intervenir
I'humidité relative HR, explicitée dans Sutton et al. (1995) (équation 111.74), et I'autre faisant
intervenir le déficit de pression de vapeur DPV proposée par van Hove et Adema (1996) et
reprise par Nemitz et al. (1998) (équation I11.75):

o 100 - HR
fw = Tumin &P\ ™ 5~ ) (111.74)
rw= eXp{ we=(Ta) (1- HR)} (111.75)

oll T, est la température de I'air environnant la feuille, e est en kPa, ry, €t rymn en sm, et
Nrw €t en kPa™, et B, est sans dimension. Fumin, M, € Brw ONt respectivement des valeurs de
2, 12 et 30 (Sutton et al., 1995; Nemitz et al., 1998). La Figure I11.9 montre la variation de r,
en fonction de HR, pour différentes valeurs de T,, a partir de I’ équation (111.75).

5000 —
4500 £ \
4000 E
300 £ - “
3000 E '
2500 F \
2000 E \
1500 E
1000 E S \
500 f
o S S LN TSR
50% 60% 70% 80% 90% 100%

rw(sm?)

RH

Figure I11.9. Résistance a |'adsorption d'NH; sur les surfaces externes de la plante r,, d'aprés I'Eqn. 111.75, en
fonction de HR, pour trois températures de l'air : 0°C, 10°C, et 20°C.

Dans le modele, I’ expression la plus simple (équation 111.74) est utilisée, sauf indication
contraire.

[11.5.3.3 Résistance stomatique s

La paramétrisation de la résistance stomatique rsnus pour I'ammoniac est identique a celle
proposée par Jarvis (1976), reprise par de nombreux auteurs (Baldocchi et al., 1987; Huber et
al., 1999). Larésistance stomatique rsnnz diminue avec le rayonnement photosynthéti quement
actif PAR, et l'influence de stress divers sexprime atravers des fonctions de la température de
feuille T, du déficit de pression de vapeur DPV, et du potentiel hydrique de lafeuille ¥4
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; _ DnH3 Tsmin [1+ ,8/ PAR]
SN 7 Dy, g(Ta(DPV)g(4)

Il existe plusieurs formulations pour les fonctions de stress g (Olioso et al., 1995). On peut
retenir celles présentées dans Baldocchi et al. (1987) :

(111.76)

bT
om = g ()
g(DPV) = 1-b,DPV (111.78)
1 W > Y
9o = { Al + by Yy (111.79)

OU Thin, Trmax SONt les températures minimales et maximales [°C] pour lesquelles |a fermeture
stomatique apparait, Ty est la température optimale de fonctionnement des stomates, et
BT = Tiax - Topt / Trnax - Tmin. %6 [MPa] est le seuil a partir duquel le stress hydrique impose
une fermeture stomatique. Les paramétres b, [kPa'], a [MPa’] et by sont des constantes. Ici
tous les paramétres dépendent de |'espéce considérée, comme le montre le Tableau 111.3, repris
de Baldocchi et al. (1987).

Tableau 111.3. Liste des paramétres de résistance stomatique pour différentes espéces, d'aprés Baldocchi et al.
(1987). Laliste des publications desquelles sont tirés ces estimations sont données dans Baldocchi et al. (1987).

Variable  Unités  Sapin  Chéne Soja Mais

I smin sm? 232 145 65 242
B W m? 25 22 10 66
Tin °C -5 10 5 5
Tnex °C 35 45 45 45
Topt °C 9 24-32 25 22-25
by kPa -0.0026 0 0 0
W MPa 2.1 2 -11 -0.8

Comme le montre Olioso et al. (1995), la paramétrisation de la résistance stomatique est
entachée d'une large incertitude. En pratique, il est préférable de mesurer directement la
résistance stomatique, soit a l'aide de porométres de terrain, soit par mesure de flux de vapeur
deau ou d'ozone, ou tout autre gaz vérifiant les deux critéres suivants : (i) le point de
compensation stomatique est soit nul soit connu. C'est le cas de la vapeur d'eau, puisgue l'air
dans |la cavité stomatique étant saturé, la pression de vapeur ne dépend que de la température.
Le deuxiéme critére est rarement vérifié : (ii) il n'y a pas de dép6t surfacique du gaz. Méme
pour la vapeur d'eau, Burkhardt et al. (1999) montrent qu'une partie de la quantité évaporée
peut se condense a la surface des feuilles. Cela n'a toutefois pas dincidence sur I'estimation
des paramétres de I'Egn. I11.76, a condition que le régime d'évaporation soit stationnaire.
Lorsquiil est transitoire la recondensation peut entrainer une sous estimation ders,

Notre objectif n'étant pas modéiser de facon précise la résistance stomatique pour
chaque espéce, en fonction des facteurs environnementalix, nous N'avons pas dans un premier
temps pris en compte les différents stress exprimés dans les Egn. 111.77-111.79. 1l nous
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apparaissait toutefois important d’ en préciser leurs expressions.

[11.5.3.4 Parameétrisation du point de compensation stomatique Cs

Le point de compensation stomatique dépend de nombreux facteurs, notamment liés au
climat, au stade de développement de la plante, et au sol (Schjerring, 1997), mais Cs varie
également au sein d'une méme plante, en fonction de I'age de la feuille (Husted et al. 1997).
Nous ne cherchons pas ici a intégrer tous ces facteurs dans la paramétrisation de Cs, mais
simplement la température de la feuille T;. Le point de compensation pour I'ammoniac
sexprime de lafacon suivante :

Csnmz = Ka(Ty) . Ky(Ty) _%@ (111.80)

ol Csnis est la concentration en mol 1™, Ky est la constante de dissociation de I’ équilibre
NH3/NH," en mol I et Ky est la constante de Henry de I’ équilibre NHasqoy/NH3g, sans unité.
Elles dépendent toutes deux de la température. [NH4"] a0 €t [H]apo SONt l€S concentrations en
ions NH," et H* dans I'apoplasme, dont le rapport est indépendant de la température, et est
appelé I~ (Sutton et al., 1995). En utilisant la formule de Clausius-Clapeyron pour décrire la
variation des équilibres thermodynamiques et chimiques en fonction de la température,
I'équation (111.80) devient :

H% +RAHovap T-25 j (11.81)

298 x (T+273)

A
Csnia(T,/) = Kg(25°C) . Ky(25°C) . 1. exp(

ol AH% et AHC%, [J mol™] sont les enthal pies des réactions de dissociation et de vaporisation
de I'ammoniac, T; est la température de lafeuille en °C, R est la constante de dissociation des
gaz parfaits (8.3143 JK™* mol™). /™ varie typiquement entre 200 pour des écosystémes semi-
naturels, a plus de 10000 pour des plantes cultivées (cf. Tableau 11.14). Les valeurs des
constantes et enthalpies sont récapitulées dans le Tableau I11.4. La solubilité de I'ammoniac
étant tres fortement dépendante de la température, le point de compensation double lorsque la
température augmente de 5°C dans la plage de température correspondant aux conditions
environnementales. La formulation numérique de I'équation 111.81, pour une force ionique
égale a0 est lasuivante :

T-25 )

_ -12
Conma(T,/) = 47910 . . exp(10396 208 x (T+273)

(111.82)

Une expression simplifiée peut étre déterminée par régression, qui est équivalent a I'Eqn.
[11.82 avec moins de 10% derreur. Cette expression n'est pas utilisée dans le modele lui-
méme, mais est utile comme expression simplifiée, ol ici, Cs est exprimé en ug NHz m>, et T
en°C:

Cs - 10 -3.4362+0.0508 T . /— (l I | .83)

On voit de fagon évidente dans cette expression que 1° de variation de T multiplie Cs par un
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facteur 10°%% soit 1.124. Ainsi, dans la gamme de température 5-40°C, lorsque T augmente
de 1°C, Cs augmente de 12.4%, et donc Cs double tous les 6°C car (1.124)° = 2.02.

Tableau I11.4. Constantes d'équilibre K, et enthalpies AH® des réactions de dissociation et de vaporisation pour
I'ammoniac. | est laforce ionique de I'apoplasme (typiquement entre 0 et 40 mM).

Réaction AH® K( =0) K (I =20 mM)
[kJ mol™]
Dissociation 52.21 10°% 10°9%
Vaporisation 34.18 1034 -

La constante /-, dépend de nombreux facteurs, et varie au cours de la saison. Elle caractérise
I’ écosysteme étudié (Sutton et al., 1994). Dans la suite du document, elle sera déterminée a
partir des mesures réalisées sur mais a différent niveau de fertilisation (Loubet et al., 1999), et
du Tableau 11.14.

I11.5.4 Paramétrisation du couvert et du microclimat

Plusieurs des parameétres décrits ci-dessus dépendent du microclimat dans le couvert. En
particulier, la formulation de r, dépend de la température de l'air, T,, et des feuilles, T;, et de
I'humidité relative HR a travers le nombre de Grashof. rs dépend du rayonnement
photosynthétiquement actif PAR, de T;, et du déficit de pression de vapeur DPV, et r,, dépend
de T, et HR. Quant a Cs, il dépend fortement de T;.

Noter auss que toutes les résistances doivent également étre pondérées par la densité de
surface foliaire dans le couvert a(z), pour obtenir le flux. Il convient donc de préciser ces
quantités pour compléter la paramétrisation du modele. Comme I'objectif de ce travail n'est
pas de réaliser un modele de microclimat, nous utiliserons des paramétrisations simples, mais
réalistes de a(z) et de PAR(2). Les profils de vapeur d'eau et de température de feuilles et de
I'air ne sont pas déterminésici. Elles sont basées sur des valeurs expérimental es.

111.5.4.1 Profil de densité de surface foliaire a(z)

Ladensité de surface foliaire a(z) est tres dépendante du type de végétation (Meyers et Paw U,
1986). Nous présentonsici le cas smple d'un couvert de mai's. En se basant sur les travaux de
Meyers et Paw U (1986), la densité de surface foliaire est définie, pour un couvert de mais par
une courbe gaussienne :

~ A (z- hm)z)
a2 = o O \/ZTeXp(- 2 o_az (111.84)

ou hy, est la hauteur ou se situe le maximum de densité de surface foliaire dont I'amplitude est
fixée par A, o0, est I'écart-type de la distribution de a(z) autour de ce maximum, et p, est un
facteur de recoupement. Lorsque z est supérieur a la hauteur du couvert h, a(z) est forcea0 s
I'Egn. 111.88 ne vaut pas 0. Typiguement pour un couvert de mais de hauteur 1.40 m, A= 8 et
0=0.25.
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En pratique, afin que le profil de a(2) soit cohérent avec le LAI, les paramétres p, hy, €t
O, éant fixé, A est estimé en inversant I'équation exprimant I'égalité entre l'intégrale entre
z=0etz=hdel’Eqgn. 111.84, et le LAI.

111.5.4.2 Profil de rayonnement

En supposant que le couvert végétal est (i) un milieu turbide plan, (ii) les feuilles sont
réparties de fagcon homogene et aléatoire dans le couvert, (iii) leur distribution azimutale est
symeétrique et (iv) la distribution des angles diinclinaison est invariante avec la hauteur, le
rayonnement pénétrant a la hauteur z, peut sécrire :

PAR(Z) = PAR, exp(— %ﬂ"ﬂ@j (111.85)

ou PAR, est e rayonnement PAR au-dessus du couvert, L(2) est l1a densité de surface foliaire
cumulée a partir du sommet du couvert, 5 est I'angle dincidence des rayons solaires, et le
facteur 0.5 est obtenu en faisant I'hypothese que les inclinaisons des feuilles ont une
distribution uniforme.

[11.5.4.3 Profil detempérature de feuille T; et de I'air T,

Etant donné que ce n'est pas I'objet de ce travail de développer un modele d'échange de
chaleur dans le couvert, les profils de température de l'air et des feuilles sont obtenus
expérimentalement. Il ne serait pas simple, ni satisfaisant de définir des profils empiriques de
température étant donnée la forte variabilité en fonction de I'intensité du vent en particulier.

Toutefois, comme C; dépend fortement de la température des feuilles T , et que ry, est
une fonction de HR dans le couvert, il parait important a I'avenir de coupler le modele a un
modele d'échange de chaleur (sensible et latente) dans le couvert. Ce couplage sera simplifié
par le fait que nous disposons d'ores et déja d'un modéle de dispersion de scalaire passif dans
le couvert, couplé a un modele d'échange foliaire. Le couplage d'un bilan d'énergie, sur le plan
de la modélisation seulement, demanderait uniquement de spécifier les sources de chaleur et
de vapeur en fonction de T;, et destimer cette derniére par itération. L'équation de bilan
dénergiedelafeuilleest :

Pa2Cp (Ti- To) + L (exat(To) - €a)

4 _
A-2€0Ts = o fo+ o

(111.86)

ou ici As est le rayonnement total incident (grande et courte longueur d'onde), absorbé par la
feuille, € est I'émissivité de lafeuille, o est la constante de Boltzman. Les autres termes ayant
d§a été définis. Méme s l'intégration des échanges d'énergie au modéle est simple, le
nécessaire travail de validation, et l'intégration d'autres composantes essentielles du bilan
d'énergie (flux de chaleur dans le sol), sort du cadre de ce travail, mais constitue un objectif a
I”avenir.
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[11.6 Couplage dispersion-absor ption

Les modeles de dispersion et d'échange de I'ammoniac gazeux ont été présentés dans les
paragraphes précédents. Le modéle de dispersion permet d'estimer la concentration en NH3
lorsgue les sources et puits sont spécifiés, et le modele d'échange détermine l'intensité des
sources et puits si la concentration en NH3 dans le couvert est connue. Il est donc nécessaire
d'utiliser une technique d'inversion pour résoudre ce probléme implicite, qui al'avantage d'étre
un systeme linéaire. Cette résolution nécessite que le domaine d'étude soit "discrétisé” en un
maillage, ou chaque maille "contient” soit une source de débit fixé, soit une partie du couvert,
qui est une source / puits de débit variable, soit de I'air. Ce chapitre décrit et justifie la fagon
dont est discrétisé le domaine, puis la localisation des sources et des puits, et enfin, le
couplage des modéles de dispersion et d'échange.

I11.6.1 Discrétisation du domaine d'étude et du couvert

Toutes les coordonnées sont repérées par rapport a un repere (O,x,2) dont la hauteur z= 0
correspond a la surface du sol comme indiqué sur la Figure 111.10. Le domaine étudié est un
rectangle, dont la base zyi,, se Situe au niveau du sol, et la hauteur z.x peut-étre spécifiée. La
limite amont Xmnin € aval Xmx Sont également specifiées. Ce domaine, est une fenétre
d'observation, mais ne limite en rien la dispersion des particules fluides. En effet, chaque
trajectoire de particule est suivie jusgu'a ce que la particule ait dépasseé la limite aval de 5
metres dans la direction du vent (avec le modéle en 2 dimensions, il peut y avoir de la
rétrodiffusion). Si la particule se trouve dans le domaine, sa trgjectoire est enregistrée, sinon
elle nel'est pas.

Le domaine est découpé en mailles rectangulaires numeérotées de 1 en bas a gauche, a N
en haut a droite, et la numérotation sincrémente de gauche a droite et de bas en haut. Le
nombre de lignes du maillage est séparé en deux parties ; le nombre de mailles se trouvant
dans le couvert Ny, et le nombre de mailles au-dessus, N, - N. Le nombre de colonnes est Ny
(Fig. 111.10). Lors dun changement de rugosité, le maillage horizontal est uniforme, et la
rupture entre les deux couverts est placée a un ncaud.
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z/h

x/h

Figure 111.10. Exemple de maillage du domaine. 10 couches équidistantes sont placées dans le couvert. 15
couches d'épaisseur variable (progression géométrique) sont placées au-dessus, et 20 colonnes a progression
géométrique découpent le domaine horizontalement. L’ échelle n’est pas respectée sur lafigure.

Il'y a possibilité dutiliser un maillage dont la taille des couches horizontales ou
verticales suivent une progression géométrique de raison ay et a,. En introduisant les limites
du domaine, et sachant que le maillage non uniforme sapplique uniquement au-dessus du
couvert, cela donne pour la suite des noauds { X} i=1.nx { Z2}i=1..n2 €0 remplagant au choix y par
Xouparz:

1-a
Do = Orex=Y'min) T~ 19 (111.87a)

1-a) ,
Vi = Vit Moy, 1= 0N (111.87b)

ol Z'in = h, et Ay, est lataille de la premiére maille. Noter quei est numéroté de 0 aN,y, car a
Ny maille, correspondent Ny+ 1 noauds (Fig. 111.10). En pratique, la raison de la suite, a, varie
entre 1 et 1.2. Dans le couvert, les couches sont de tailles identiques. Si le nombre de couche
est égal a1, le modéle se réduit a un modéle de type "grande feuille".

Toutes les variables sont moyennées dans les mailles, sauf les paramétres de la
turbulence, qui sont exprimés par des fonctions continues de z.

[11.6.2 Répartition des sources et des puits

Les différentes sources et puits dNHj3 intervenant dans le modéle, ont été définies selon trois
types (Fig. 111.11) : (i) la concentration de fond qui est considérée comme due a une source de
densité Sq(2), (ii) le couvert végeétal, qui est en fait la somme de deux sources Sun, €t Syep, €t
(iii) des sources additionnelles qui correspondent ala source de pollution locale S,.

La source "de fond" Sq¢(2), est considérée comme une source plage d'épaisseur Ax, dont
ladensité est égale au flux horizontal correspondant a une concentration de fond Ciq(2), soit :

_ Gi(2 x u(2
S4(2 = o (111.88)
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111.6. Couplage dispersion-absorption

La zone de la source de fond sétend plus haut que la hauteur maximale du domaine zx, Soit
au moins 100 a 200 m, afin d’ éviter les effets de bord.

Dans chague maille du couvert, les sources Sum €t les puits Sy, sont définis a partir de
I'Eqgn. 111.71. Cela correspond a un nombre de mailles N = Ny x Nj. Les autres sources S, dont
le débit est fixe (le rond sur la Figure I11.11) sont indépendantes de la concentration. Leur
densité est fixeée S, et elles sont délimitées par des coordonnées dans le repére orthonormé.
Elles sont numérotéesde 1 a Np.

Source "volumique"

" Y

Source "de surface"

Figure 111.11. Représentation schématique des zones sources et puits. La concentration de fond généere une
source variable avec l'dtitude. Le couvert végétal est une source ou un puits, et les sources volumiques et
surfaciques sont des sources locales dNH; (ventilation d’ un bétiment d'élevage, épandage de fertilisants).

Les sources et les puits ains répertoriées, sont numérotées avec des indices

indépendants les uns des autres entre 1 et N, Np, €t Nyg.
111.6.3 Couplage du modéle de dispersion et d'échange

Le couplage est réalisé al'aide d’ une méthode d'inversion matricielle. L'expression matricielle
du probleme est immédiate une fois le domaine discrétise. En effet, en reprenant I'Eqgn. 111.21,
et en utilisant comme volume V; d'intégration, celui d une maille i, la concentration moyenne
sécrit (c'(x)) = C;, et I'Eqgn. 111.18 se transforme en :

Ns
C=5D;S ,i=1.N (111.89)
j=0
1
Dj = J S p(x.t]xo.to) dxo dito dx (111.90)
\/i QS,j)R+

ou Dj; est la matrice de dispersion, définie par I'Egn. 111.90, § est la densité de source de la
source n°j, et N= Ny xN, est le nombre de mailles du domaine entier. Il est possible de
découpler les différentes composantes de la concentration liées aux sources de fonds Sq, les
sources liées au couvert Sem et Siep, €t les sources de pollution S,. L'équation (111.89) devient
aors:
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Nq Np Nc N
C = >Di"s"+ SDiPSP+ YD S+ SD;* S*™(C), i=1.N (111.92)
=1 =1 j=1 j=1

(1) (I1) (1) Q%)

ou les indices correspondent au numeéro de source (j), et le nom des sources a été placé en
exposant afin de garder la notation matricielle en indice. Les matrices de dispersion Dijx,
correspondent & la contribution des sources S*. Ainsi, les D;; ont toutes le méme nombre de
lignes (i), mais un nombre de colonne correspondant au nombre de sources (j). Les termes (1)
a (I11) sont indépendants de la concentration atmosphérique, c'est a dire que les densités de
sources correspondantes e sont. Leur somme peut donc étre identifiée a une concentration de
référence C'® dans la maille i. D'autre part, §*°(C;) peut étre exprimée en fonction de la
concentration C; et de la résistance au dépot dans la maille j, r;*" (Eqn. 111.71). En intégrant
ces remarques dans I'Eqgn. 111.91, il vient :

C =G+ ioijd*(-%) ,i=1.N (111.92)

T
j=1

Cette formulation n'est pas sans rappeler celle de Raupach (1989). En fait, elle est strictement
identiqgue, mais la numérotation indicielle est différente, puisque ici les indices i = 1..N
correspondent a un domaine en deux dimensions, alors que le modéle de Raupach est en une
dimension. L'Egn. (111.92) peut sécrire sous forme matricielle, en utilisant des symboles en
caractére gras pour désigner une matrice ou un vecteur :

C = CY- D" xR*C (111.93)

oll R® est une matrice avec N. colonnes et N lignes construite & partir du vecteur r*® de
dimension N, de sorte que R™ = {r®®_. r%?}, .. Le couplage du modéle de dispersion avec le
modéle d'échange d'NH3 revient donc a résoudre le systéme linéaire de I'Eqn. 111.93. Ce
systéme est de dimension N x N.. Or seule la concentration dans le couvert est nécessaire pour
estimer la densité de puits S,dep. Donc pour résoudre ce systéme, nous allons réduire la taille
du systéme a N. x N, , le résoudre, puis estimer la densité de source du couvert, et utiliser
I'équation (111.92) pour trouver la concentration en tout point du domaine. Cette méthode
présente deux avantages, d'une part de réduire les dimensions du systéme étudié, et d'autre
part dobtenir un systéme matriciel carré, ce qui permet de le simplifier. En effet, en
introduisant la matrice D% = D xR*®, |'équation (111.93) se transforme pour donner le
systéme linéaire suivant :

(I +D™)Cc = (111.94)

Ou | est la matrice identité. Le systéme linéaire ci-dessus est inverse par une méthode de
Gauss-Jordan (Press et al., 1994), qui est certes moins rapide que des méthodes de gradient ou
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gradient conjugué, mais qui a l'avantage détre tres robuste. Par ailleurs, du fait de la
numerotation des mailles, la matrice possede un trés mauvais "profil” (dispersion autour de la
diagonale), qui rend les méthodes de gradient plus instables. De plus, le temps d'inversion de
la matrice, méme pour des matrices tres volumineuses est dérisoire devant le temps de calcul
des trgjectoires de particules.

En pratique, les différentes étapes sont (i) estimer C™® & partir des sources liées a la
concentration de fond, a la pollution locale, et aux points de compensation, (ii) estimer
| + D,%P & partir de rqep(X), (iii) inverser le systéme de I'équation (111.94), (iv) estimer S™, et
enfin (v) utiliser I'Egn. 111.91 pour estimer la concentration en tout point du domaine.

Nous n‘avonsrien dit de I'estimation du flux vertical F,, qui comme nous I'avons montré
dans l'introduction du chapitre (Egn. 111.2), et dans la partie sur la construction du modele de
dispersion (Eqgn. 111.22), peut étre également déterminé a l'aide du méme modéle. La méthode
est strictement la méme que celle présentée ci-dessus, en remplacant la matrice de dispersion
par la"matrice des flux", qui est obtenue a partir de I'Eqgn. 111.22.

I11.7 Miseen oauvredu modéle

Certains aspects de la mise en cauvre numeérique du modele sont délicats. Nous avons dga
noté (cf. 8l111.3.9, Figure I11.2) que la méthode dintégration numérique de I'équation
stochastique pouvait entrainer des erreurs numeriques importantes si I'on n'y prenait garde.
L'autre difficulté principale réside dans le colt numérique de tels modéles qui peut vite
devenir exorbitant. La mise en oauvre de l'algorithme doit donc tenir compte de cette
contrainte.

[11.7.1 Calcul dela concentration moyenne dans une maille

Le calcul de la concentration moyenne et du flux vertical dammoniac dans une maille est un
important par la fréquence d'utilisation de cette fonction. Elle doit donc étre optimisée.
L'optimisation numérique n'est pas discutée ici, mais la premiere facon pour améiorer le
temps de calcul est d'optimiser la procédure de calcul de la concentration moyenne.

Le calcul de la concentration moyenne est basé sur I'égquation (I11.21). On voit que ce
calcul revient a estimer le temps moyen T;; passe par une particule issu d'une source § dans la
maille j. Celui-ci est égal ala moyenne du temps passé par toutes les particules issues de la
source §. Or a chague pas de temps, la particule parcourt une trgjectoire linéaire dont les
bornes sont indépendantes du maillage. 1l convient donc pour chague pas de temps 4t de
repérer les mailles traversees par la particule, et d'y affecter le temps passé par celle-ci (Figure
[11.12).
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Mamage\ L///\
IS aNs

Trajectoire | g\

P; AX

Yo

Figurelll.12. lllustration de la procédure d'estimation du temps moyen de parcours d'une particule dans chacune
des mailles traversées au cours d'un pas de temps At entre P; et Pi,;. Le temps At passé dans la maille du milieu
est égal alj/ L x At oul; est la distance parcourue dans cette maille. En vertu du théoréme de Thalés, le rapport
lj/ L sexprimepar |;/ L = Ax / Ax = Az | Az, . En utilisant cette propriété, le calcul de At est simplifié.

A chague nouveau segment de trgjectoire, la procédure consiste a (i) repérer |'abscisse et
I'ordonnée du noeud le plus proche du point P;, et dans le quart de plan correspondant a la
direction de la particule (sur laFigure I11.12, premier noaud au-dessus a gauche de Py), puis (i)
a chague nouvelle maille, repérer si la trgjectoire passe dans les mailles du dessus/dessous ou
bien droite/gauche, en comparant Az ala hauteur de la maille, (iii) incrémenter le temps dans
la maille de At Ax; / Axou At Az | Az, suivant le cas, puis (iv) calculer les coordonnées de
I'intersection avec la prochaine maille, et enfin (v) incrémenter la maille, et ce jusqu'a arriver
au bout du segment.

[11.7.2 Schéma algorithmique

La Figure 111.13 présente le schéma d'organisation des différents modules. Chague module
possede ses propres parameétres qui dépendent des parameétres du couvert ou du microclimat.
Les variables d'entrée combinées aux parametres de chacun de ces modules permettent de
construire les profils des caractéristiques de la turbulence et des résistances. Ceux-ci sont
utilisés dans les modules de dispersion et d'échange. Les deux éléments essentiels du
programme sont le module de dispersion et e module de couplage.
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Paramétres Paramétres Paramétres
module d’ échange module de dispersion couvert
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Dep(x,2)
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Figure I11.13. Schéma de principe de I'organisation des différents modules du modéle. Le détail de la méthode
est donné dans le texte.

Le module d'échange permet d'estimer les résistances rqe €t rem dans chacune des
mailles du couvert ainsi que le point de compensation, ce qui permet de construire le vecteur
C'™. Le module de dispersion permet d'estimer Djj, dou l'on extrait D% Le module de
couplage inverse le systéme linéaire I'Eqn. 111.94 & partir de C'® et D™, et donne la
concentration en tout point du couvert C(i), ainsi que le terme de dépot. Les variables de sortie
du modele sont la concentration C(x,2), le flux F4(x,z) en tout point du domaine, et le dépbt en
tout point du couvert.

I11.8 Conclusions

Nous avons dével oppé un modele de dispersion et de dépbt sec de I'ammoniac atmosphérique
en deux dimensions, basé sur le couplage de deux modéles: (i) un modéle de dispersion
lagrangien stochastique et (ii) un modéle d'échange foliaire pour I'ammoniac.

Le modele de dispersion est base sur les travaux de Thomson (1987). Il décrit les
equations différentielles stochastiques du mouvement des particules fluides. Nous avons vu
gu'un tel modele nécessite d'introduire une fermeture lorsque la dimension est supérieure a 1.
II semble que le choix de fermeture le plus ssimple donne les meilleurs résultats. Nous
proposons par ailleurs une méthode de discrétisation qui permet d'éviter les biais souvent
observeés avec ce type de modele.

Les paramétrisations du modele de dispersion sont basées sur les profils de vitesse
moyenne et d'écart-types du vent, présentés dans le chapitre Il. Nous introduisons deux
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paramétrisations de &, I'une basée sur une valeur fixe de T, dans le couvert et ['autre sur une
expression plus complexe de & Ces deux expressions seront comparées dans le chapitre V.

Le modele d'échange foliaire prend en compte alafois le dépbt cuticulaire et I'existence
du point de compensation stomatique Cs. Afin de réaliser le couplage avec le modéle de
dispersion, le modele d'échange est regroupé en deux voies, une voie démission et une voie de
dépdt. Le flux net étant égal a la somme de ces deux composantes. Nous introduisons
également une nouvelle paramétrisation de r, qui prend en compte l'intermittence, ainsi que la
convection libre dans le couvert. La structure du couvert est prise en compte a travers un
profil de surface foliaire qui détermine I'extinction du PAR.

Enfin, le couplage entre les deux modeles est réalisé en discrétisant le domaine éudié
avec un maillage de taille variable. Cette discrétisation de |'espace permet de définir une
expression matricielle de I'équation de conservation de la masse, qui est résolue
numeriquement par une méthode d'inversion classique.

Ce modéle va étre évalué en comparaison avec des données expérimentales que nous
présentons dans le chapitre IV. La validation et I'étude de sensibilité du modele seront ensuite
réalisée dans le Chapitre V.
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1V. EXPERIMENTATIONS

V. EXPERIMENTATIONS

Résumé

Dans le but de valider le modéle de dépbt sec local, nous avons réalisé une série d'expérimentations
consistant a mesurer la concentration en aval d'une source ligne d'NH; de 200 m de long dont le débit était
contrélé. La source était placée au bord d'un champ de mai's dont la hauteur a varié de 1 m a 2.2 m au cours de la
période. La concentration moyenne était mesurée entre 10 et 150 m en aval de la source a l'aide de 30 "tubes a
diffusion” placés dans et au-dessus du couvert. Le gradient vertical dNH; était mesuré en continu a 150 m de la
source. Un mét de bilan de masse, placé au bord du champ, permettait de controler le débit moyen de la source a
10 m en aval de celle-ci. Un mét micrométéorologique placé au milieu du champ permettait d'estimer la vitesse
de frottement (u-) et la longueur de Monin et Obukhov (L). Il donnait également le flux de chaleur sensible (H),
ainsi que la vitesse moyenne du vent dans et au-dessus du couvert. Un mét météorologique mesurait I'humidité
relative de l'air (HR), le rayonnement global (Ry)et net (R,).

Ces mesures de flux de chaleur ont été utilisées pour estimer la résistance stomatique du couvert (Ry) par
inversion du bilan d'énergie. Des mesures de |a résistance stomatique foliaire, de la hauteur du couvert et du LAI,
ont été réalisées ponctuellement. Des mesures par anémométrie sonique 3D dans le couvert ont permis de
caractériser la turbulence au milieu et en bordure du champ. En tout, 8 séries de mesures complétes ont été
réalisées. Chaque série durait de 2 a 3 heures pendant lesquelles la source était mise en route.

La résistance stomatique du couvert R; variait entre 10 et 10000 sm'™. La comparaison avec les valeurs
mesurées directement sont satisfaisante. Les valeurs de g, g, et g, mesurées dans et au-dessus du couvert sont
comparables aux valeurs classiques de la bibliographie. Les coefficients d'asymétrie (Sk, = 1.0, Sk, =-1.5) et
d'aplatissement (Ku, =5.4, Ku, =7.5) des distributions de vitesse du vent dans le couvert témoignent d'un
écoulement intermittent. Les spectres d'énergie des composantes u, v, et w du vent indiquent par ailleurs que le
bord du champ perturbe fortement les fluctuations basses fréquence des composantes u et v mais uniquement au-
dessus du couvert. La composante w n'est pas affectée ni dans le couvert ni au-dessus.

Le flux vertical d'NH; estimé au-dessus du couvert a 162 m en aval de la source était positif, et variait
entre 100 et 1000 ng NH; m? s™, de telle sorte quil y avait une "émission apparente” de la part du couvert. ||
sagit en fait d'un flux d'advection. La concentration moyenne en NH; variait entre 700 pg NHz m™ & 12 m en
aval de la source et moins de 10 ug NH; m™ 150 m plus loin. La concentration était plus élevée dans le couvert
gu'au-dessus a 12 m de la source mais c'était en général I'inverse a 162 m de la source. Les profils horizontaux de
concentration moyenne dans le couvert se regroupent tous en une courbe unique lorsque quils sont
adimensionnés par I'échelle de concentration ¢ = Qg / (u- h), 0U Qg est le débit de source. La courbe est du
type puissance, et I'on ac/c. = 4.2 (x/ h)™. L'incertitude sur |'estimation des coefficients de cette courbe est
discutée et elle est comparée avec d'autres model es de concentration de surface.

Enfin, le dépbt sec local entre 10 et 150 m est estimé a partir de la concentration moyenne dans le couvert,
de l'estimation de (R,), d'une estimation de R, en fonction de HR, et d'une évaluation du point de compensation
en fonction de I'apport d'azote. Les dépdts cumulés entre 10 et 150 m de la source variaient entre 1% et 15% de
la quantité émise selon les simulations. Etant donné la grande incertitude sur I'estimation des parameétres R;, R, &t
Cs une étude de sensibilité a été réalisée. Elle révele une distribution des estimations non gaussienne, avec une
faible probabilité, mais non nulle, que le couvert émette de I'ammoniac au lieu d'en absorber. Ce résultat met en
avant I'importance des paramétres C; et R,, dans |'estimation des dépbts secs |ocaux.

Les résultats de cette expérimentation vont étre utilisés dans le chapitre V pour valider le modéle de dépdt
local. D'autres résultats expérimentaux sont utilisés dans le chapitre V. Ils sont brievement décrits alafin de ce
chapitre.
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IV.1 Introduction

Les méthodes d'estimation directe des dépbts secs en conditions d'advection, c'est a dire avec
un gradient horizontal de concentration, sont multiples. Elles sont le plus souvent basées sur
les méthodes de bilan de masse qui consistent a estimer le flux vertical au niveau du sol
(dépbt ou émission) comme la différence de flux horizontaux mesurés entre deux mats places
en amont et aval de la zone étudiée (Denmead, 1995). Les défauts majeurs de cette méthode
sont : (1) de potentiellement surestimer le flux de 10 a 20% (Raupach et Legg, 1984; Wilson
et Shum, 1992), car elle néglige la composante turbulente du flux horizontal. (2) Dés que le
fetch devient supérieur a quelques dizaines de métres, le mét doit étre placé tres haut afin de
mesurer a travers toute la couche limite interne qui Sest développée. La hauteur de cette
couche limite interne est de I'ordre de X / 100 ou X est le fetch (Gash, 1986), mais elle est plus
basse en conditions stables, et plus haute en conditions instables ainsi que sur des couverts
tres rugueux. Ces méthodes sont susceptibles de surestimer |'absorption, comme semblent le
suggérer les résultats de Hill et al. (1998), qui ont mesuré des dépbts cumulés d'NH3 d'environ
36% des quantités emises a 30 m en aval de la source.

Les deux défauts évoqués ci-dessus sont trés restrictifs pour I'étude des déepbts secs a
proximité d'une source sur un couvert développé, puisque d'une part les distances d'intérét
vont de une a plusieurs centaines de metres (Asman et al., 1989), et que dautre part la
présence de la végétation accroit la composante turbulente du flux horizontal (Asman, 1998).

D'autres méthodes qui utilisent |e méme principe de bilan de masse sont les méthodes de
tunnels (Lockyer, 1984), qui (1) ne permettent pas d'avoir des fetchs suffisants, (2) modifient
les caractéristiques turbulentes des échanges (Loubet et al., 1999a) et, (3) demandent un
équipement lourd lorsqu'il faut travailler avec une végétation dével oppée telle que le mais.

Iy a également les méthodes utilisant de I'ammoniac marqué avec I'isotope stable °N
(Lockyer et Whitehead, 1986; Vertes et al., 1995). Dans ces méthodes, |e principe est soit de
marquer la source d'NH3 (technique 1) soit de marquer le récepteur, c'est adire la plante, avec
le N (technique 2), puis de mesurer la dilution du °N dans le récepteur. La premiére
technigue demande des quantités d'azote telles que le colt de I'expérimentation devient
rapidement prohibitif.

La deuxieme technique a montré toute son utilité pour étudier |'absorption d'NHgz par la
plante en conditions contrélées (Sommer et al., 1997). Elle présente toutefois un inconvénient
majeur; Le dépbt est en réalité la somme de deux flux, I'un dirigé de I'atmosphere vers la
feuille, et I'autre de lafeuille vers |'extérieur, du fait de I'existence d'un point de compensation.
La dilution du **N dans la plante correspond alors & la seule composante entrante du flux et
non pas au flux net, car I'émission d'ammoniac n'est pas discriminante, et n'entraine donc
aucune dilution isotopique (Figure 1V.1).
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La surestimation peut étre évaluée puisqu'elle est égale ala composante sortante du flux,
qui dépend du point de compensation stomatique Cs. L'erreur relative sur le flux mesuré par
dilution isotopique peut donc étre estimeée par fs/ fe = Cs/ C,, 0ou fs et fe sont respectivement
les flux sortant et entrant, et C, est la concentration dans I'air. En prenant des valeurs typiques
de Cs dans des écosystémes intensifs (1-10 ug NHz;m™> ) et de C, & 100 m d'une source
agricole (10-20 ug NHs m™), on obtient des erreurs qui varient entre 5% et 100%. Trés prés
d'une source ou C, est trés grand, |'erreur serait plus faible, mais elle pourrait étre considérable
au-dela de 100 m, o la concentration chute souvent en dessous de 10 pg NHs m™ (Fowler et
al., 1998), dautant plus s le couvert possede un point de compensation élevé. Prés d'une
source intense, I'erreur pourrait également devenir importante par I'augmentation du point de
compensation sous I'effet des dépdts atmosphériques intenses qui saturent la plante, comme
certaines études semblent I'indiquer (Sommer et al., 1991 ; Pitcairn et al., 1998 ; voir 8V1.2.3
pour une discussion).

Plante Atmosphére
X % 15N X % 15N

s T F|ux sortant f,

Flux entrant f, <

Flux net| entrant f, - f,
—— =

Figure IV.1. lllustration du probléme de la mesure des flux d'NH; par la méthode de dilution du *°N lorsque le
flux est la composante de deux flux opposés f = f, - f (f compté positivement lorsguil y a dép6t). Les flux sortant
de **NHj et **NH; sont respectivement X f, et (1-X) f,, ol X est lafraction de N dans la plante. De méme les flux
entrant sont respectivement X, f. et (1-Xy) fo, 00 X, est la fraction de °N dans l'air (abondance naturelle,
Xa = 0.3663% ; Domenach, 1995). En résolvant |le systéme d'équation obtenu, et en négligeant X ou X, devant 1,
il apparalt que la dilution isotopique du N dans la plante est représentative de f., et non de fs
[ X(t) = (%o - Xa) exp(-fot/ m) + X, et vaut X, at =0 et tend vers X, lorsquet — oo].

A défaut de donner des estimations exactes, la méthode de dilution du *°N peut donner
une estimation de la répartition spatiale des dépbts. Ainss Sommer et Jensen (1991), en
appliquant cette méthode avec des plantes en pots, placées a différentes distances d’'une
source, ont trouvé que les dépots décroissaient entre 800 ng NHz m? st & proximité de la
source et 200 ng NHz m? s* 3130 m de celle-ci.

Une autre méthode consistant a lessiver les feuilles pour anadyser la quantité
d'ammoniac déposée ne prendrait pas en compte la composante stomatique du flux, mais elle
reste intéressante pour déterminer la composante cuticulaire du dépét. Par ailleurs, les flux
sont trop faibles pour détecter |'accroissement de la quantité d'azote dans une plante exposée
pendant quelques heures aux dépots : un dépdt de 1 pg NHs m? s correspond & quelques mg
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par m de surface de sol & comparer aux 5 & 10 g d'azote dans la plante sur la méme biomasse.
Ceci reviendrait donc a détecter une variation dun millieme a 1 dix milliemes de la quantité
d'azote par une méthode destructive et donc sujette ala variabilité inter-plantes.

Apres avoir passe en revue (de fagcon non exhaustive) les différentes méthodes
permettant d'estimer les dépbts secs, il apparait gu'aucune n'est réellement adaptée a
I'estimation des dépdts locaux, mais que la méthode par bilan de masse est la plus adaptée, a
condition que le ma soit suffisamment haut. Nous avons donc mis en place une
expérimentation ou la concentration dans l'air a été mesurée, en aval d'une source ligne dNH3
controlée.

Ce chapitre décrit I'expérimentation mise en place pour obtenir les jeux de données
necessaires a la validation du modéle, et les résultats obtenus. L'objectif était de mesurer la
concentration en aval d'une "source ligne" dNH3; dont le débit était contrélé, et de mesurer
dans le méme temps les variables nécessaires a l'estimation des paramétres du modele.
D'autres jeux de donnés (Sutton et al., 1998), qui ont également été utilisés pour la validation
du modele, sont brievement décrits en fin de chapitre.

V.2 Matérid et méthode
IV.2.1 Description générale

L'expérimentation sest déroulée du 24/06/97 au 24/07/97 dans la commune de Davron (78), a
environ 3 km au nord de I'unité de Recherche en Bioclimatologie de I'INRA a Thiverval-
Grignon (Figure 1V.2). La parcelle choisie était une parcelle de mais plantée ala mi-mai avec
une densité denviron 9x10* pieds par ha, denviron 300m sur 400m, et ayant regu
160 kg N ha* sous forme NH4NOj; en granules.

Les rangs étaient orientés d'est en ouest (exactement 107°/N), et la parcelle était bordée
d'une rangée d'arbres d'a peu prés 15 m de hauteur au sud, et d'une double rangée d'arbres de
méme hauteur al'ouest, d'un chemin en terre al'est, autorisant I'acces, et d'un champ de blé au
nord. Les autres champs avoisinants étaient du mai's au sud et a l'ouest, et du Colzaal'est. La
ferme la plus proche est située aenviron 4000 m, et la source potentielle la plus proche, est
une prairie paturée par quelques chevaux a 2000 m au nord.
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Figure IV.2. Carte de la parcelle ou a eu lieu I'expérimentation, topographie des alentours, et lalocalisation des
sources d'NH; potentielles. P: Parcelle expérimentale. EB: élevage bovin. EV: Volaille pour ponte. ZP: Zone de
paturages. R: Station de recherche de I''NRA. M: mét météorologique du réseau STEFCE. Coordonnées du site
48°52' nord, 1°56' est. Echelles indiquées sur les cartes.

Le dispositif expérimental est schématisé sur laFigure IV.3. I est composé d'une source
d'ammoniac contrélée de 200 m de long () (voir Figure 1V.2), d'un mét de "bilan de masse"
(O + O) permettant de contrdler le débit de la source, de 7 méts de mesure de concentration de
hauteurs 3 (0) ou 5m (), portant respectivement 3 ou 6 tubes a diffusion, de trois
anémometres soniques répartis sur deux mats (O et [1), dune mesure de gradient dNH3 en
deux points au-dessus du couvert en continu (1), d'une mesure de profils de température et de
vitesse de l'air a 5 niveaux (mé micrométéorologique) (1), et d'un méa météorologique
classique (). Sur ce dernier mét, les températures de feuilles, ainsi que les températures et
flux de chaleur dans le sol, éaient également mesurés. Par ailleurs, la direction du vent était
mesurée sur le mat micrométéorol ogique.
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Figure 1V.3. Schéma du dispositif expérimental au champ. [0 Source dammoniac contrdlée, constituée d'une
bouteille d'ammoniac pur sous pression, d'une pompe, et d'un tube de 200 m de longueur, percé de 200 aiguilles.
O Mesure de la vitesse moyenne du vent a 5 niveaux. [1 Mesure de la concentration moyenne avec des "tubes a
diffusion” a6 niveaux. 0 Idem, mais a 3 niveaux. 0 Anémometre sonique dans le couvert. [1 Mesure du gradient
de concentration entre deux niveaux situés au-dessus du couvert, et estimations des flux de chaleur par méthode
du gradient. 0 Mesure de la température de I'air a 5 niveaux par prises ventilées. [1 Deux anémométres soniques
dans et au-dessus du couvert. [1 Mat météo classique, et mesure des flux de chaleur dans le sol, et des
températures de feuilles.

La concentration en amont aurait d0 étre mesurée, mais |'appareil concerné est tombé en
panne durant la mise en place de I'expérimentation. Le systeme de mesure en continu des
gradients de concentration en NH3 a été utilisé pour palier a ce probléme : les concentrations
mesurées au-dessus du couvert avant la mise en route de la source et quelque temps aprés sa
fermeture ont permis de calculer la concentration moyenne de fond au cours des émissions.
Les concentrations en aval de la source étaient d'un a plusieurs ordres de grandeur supérieures
ala concentration de fond estimée ainsi. Cela montre que I'impact de la concentration de fond
n'a de toutes les fagons pas été important, ce qui est confirmé par la carte des aentours (Fig.
IV.2) qui montre que I'élevage le plus proche est a plus d'1 km du champ. La concentration de
fond issue de cet élevage aurait difficilement pu étre supérieure & quelques pug NH; m™ de jour
(Fowler et al., 1998; Sommer et Jensen, 1991).

Le protocole expérimental consistait a mettre en route la source lorsque la direction du
vent éait propice, c'est a dire lorsque le vent était dans I'axe des méts, puis a démarrer
I'échantillonnage de I'air quelques minutes plus tard simultanément sur tous les méts. La durée
d'une expérimentation variait de 1h30 a 2h00. Au total, 11 séries de mesures ont été réalisées
sur la période, desquelles seulement huit ont pu étre exploitées. Les dates et durées de ces huit
expérimentations sont résumées dans le Tableau 1V .1.

En plus de ce dispositif, la physiologie du couvert a été suivie, avec des mesures du LAI
(surface de feuille par unité de surface de sol), de la hauteur du couvert, ains que des
controles de la résistance stomatique avec un porometre (Mk3, Delta-T).
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Tableau 1V.1. Dates, jours, heures de mise en route et d'arrét de la source, et durée des huit séries de mesures
pour lesguelles toutes |es données sont disponibles.

Numéro Date Jour Julien Mise en route de Arrét Durée
delasérie la source delasource (mn)
1 24/06/99 175 09.30 13.01 211
2 08/07/99 189 09.00 12.20 200
3 08/07/99 189 12.45 16.20 215
5 10/07/99 191 13.51 15.51 120
6 11/07/99 192 13.05 16.00 175
7 16/07/99 197 13.25 15.28 123
8 17/07/99 198 09.10 13.00 230
10 23/07/99 204 13.20 16.02 162

Sur la période de I'expérimentation, la hauteur du couvert a augmenté entre 1 m et
21m, et il a été nécessaire de rehausser a plusieurs reprise les mats de mesure
micrométéorologiques, météorologiques, et de bilan de masse (Figure 1V.3). Le Tableau 1V.2
indique les différentes hauteurs de mesure et |es dates auxquelles elles ont été changées.

Tableau 1V.2. Hauteurs de mesure des différents méts, exprimées en hauteur au-dessus du sol. Deux hauteurs
séparées d'un tiret indiquent deux niveaux de mesure. U, HR et T, sont respectivement la vitesse du vent,
I'humidité relative et latempérature de l'air.

Date Mat météo. Mat micrométéo.  Mat micrométéo. Maét bilan de Anémometre Mat tubes a diffusion
masse sonique”
U,HRand T4 U Ta NHs Uet Ta NH3 (m)
24/06/97 2m 0.72-3.35m 0.72-1.68m 05-3.0m 0.5-25m 0.7,1.0,15,24,31,45
08/07/97 - - 1.68-2.44m - - -
10/07/97 - - 244 -3.35m -
17/07/97 - - - 1.0-50m
21/07/97 - 0.95-5.00m -
23/07/97 3m -

* | es mesures soniques ont été réalisées seulement les 24/06, 03/07, 29/07, et 31/07.

Dans la suite, on donne les détails du dispositif expérimental, et de I'anayse des
données.

IV.2.2 Source d'ammoniac gazeux

La source d'ammoniac consistait en un tube de PVC de 0.02 m de diamétre interne et 200 m
de longueur, percé tout les 2 m par des aiguilles de seringue en acier inoxydable (TERUMO
0.45x12 mm) de 0.45mm de diamétre interne et de 12 mm de long, collées au tube.
L'ammoniac provenait d'une bouteille de 44kg d'NH3 pur a 99.96%, pressurisee a 7 bar. Le
débit en était controlé par un détendeur de pression d'entrée maximale 55 bar et de sortie
réglable 0.3-8.0 bar (AIR LIQUIDE). L'ammoniac pur était mélangé a de l'air prélevé en
amont avec une pompe & un débit 50 | min™ environ, et était injecté dans le tube en PVC en
son milieu. Le fort débit dar et la talle des aiguilles devaient permettre d'assurer une
répartition uniforme de I'émission sur la largeur du tube, bien que ce point nait pas été
contrélé expérimentalement, mais seulement simulé par calcul.

Le tube en PVC était maintenu au-dessus du couvert a l'aide de 40 tubes en aluminium
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supportant un cable d'acier tendu. La source a été successivement placée a 1.2 m au-dessus du
sol jusgu'au 11/07, puis 2.5 m. Pour essayer de se placer au mieux par rapport ala direction du
vent la source a été placée dans un premier temps a l'ouest, perpendiculaire aux rangs et en
plein milieu du champ, puis au nord apres le 24/06 au bord du champ (Figure 1V.2).

Le débit d'NH; était réglé a I'aide du manomeétre de la bouteille, et contrlé avec un
débitmétre & bille ou rotamétre (0-45 | min™, précision 2%) étalonné auparavant & 1 atm, et
20°C avec de l'air, & I’aide d' un débitmétre massique (INSTRUTEC, 1-50 | min™, précision
0.2 % Pleine échelle). La pression en sortie du détendeur était fixée a 2.5 bar. La température
n'était pas mesurée, mais elle peut étre supposee égale a celle de I'air ambiant (malgré la forte
détente du gaz) étant donné les 5 m de tubes reliant le manometre au débitmeétre. Le débit
mesuré en litre d'air a été corrigé pour tenir compte de la densité de I'ammoniac, a la pression
de sortie de la bouteille et la température de I'air enregistrée dans le couvert. En effet, si I'on
considere que le coefficient de trainée C du flotteur est indépendant de la viscosité, le débit
volumique dans un rotametre est inversement proportionnel ala racine carré de la densité du
fluide (Ower and Pankhurst, 1966). Le débit massique dammoniac gnns , Sexprime donc
simplement en fonction du débit volumique d'air Qair [u sur le rotamétre par :

OnHz = Qair '\ ONH3 Lair (V.1

OU pnus € o SONt respectivement les densités de I'ammoniac et de l'air (a pression et
température de référence, 1 atm., 20°C). Pour une pression de 2.5 atm, et une température de
24°C, le facteur de correction est de -16%, et il variait entre -15% et -19% pour les conditions
de I'expé&rimentation. Les débits ainsi corrigés, et lintensité par meétre de source
correspondante, sont présentés dans le Tableau 1V.3. L'incertitude sur la mesure a été estimée
a partir de l'erreur de lecture sur le débitmeétre qui est de ¥z division, soit au maximum
0.31 min, de I'erreur sur la mesure de température qui a été estimée & 1°C maximum, et sur
la pression qui est de %2 division soit 0.05 bar. L'erreur relative séléve au maximum a 9%, et
est répartie en une fraction due ala mesure de pression (2%), de température (5%), et de débit
(2%). La mesure précise de la température afin de calculer le débit massique a partir d’une
mesure de débit volumique peut s avérer cruciale, comme I'indique I’ erreur relative de 5% par
degré.
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Tableau 1V.3. Débits corrigés de la densité de I'ammoniac a la température de I'air et la pression de sortie du
manomeétre, et intensité équivalente de la source par metre linéaire. Le détail du calcul de I'incertitude sur la
mesure est indiqué dans | e texte.

Série Débit corrigé Intensité de source Incertitude
équivalente

gNH3zmin? pugNHz mts?t %
1 18.2 1514 9%
2 17.9 1493 %
3 9.9 829 8%
5 16.3 1358 %
6 132 1099 8%
7 16.3 1362 %
8 14.8 1235 8%
10 15.9 1326 7%

L'intensité de source équivalente varie entre 850 pg NHz m™ s* et 1520 ug NHs m™ s?,
ce qui est comparable & des émissions de 15 & 30 pg NHz m? s* pour une bande de lisier de
50 m de large. Ces débits linéaires de source sont équivalents a ceux d'une bande de lisier de 5
a 50 m de large pendant les quelques jours qui suivent un épandage de lisier (Génermont et
al., 1997 ), et denviron 10 fois plus que I'émission moyenne depuis un batiment d'élevage
intensif (Fowler et al., 1998). Elles sont également entre 5 et 10 fois supérieures aux
€mi ssions moyennes mesurées sur prairie paturée de 500 m de large (Hatch et al., 1990; Jarvis
et al., 1991). Les intensités d'émission obtenues correspondent donc aux pics qui sont
susceptible d'étre observés aprés épandage, ou ponctuellement a proximité de batiment
d'élevage ou des prairies paturées.
1V.2.3 Mesures micrométéorologiques
Un certain nombre de mesures micrométéorologiques ont été réalisées sur le site dans le but
de (1) bien caractériser les coefficients d'échange turbulents, (2) connaitre le microclimat du
couvert, pour en déduire, entre autres, I'ouverture stomatique, et (3) obtenir une base de

données aussi compléte que possible pour permettre I'analyse critique des concentrations et
flux mesurés.

1V.2.3.1 Précipitations, rayonnement, humidité et température de l'air

Les précipitations étaient mesurées a la station météorol ogique située environ a 1.5 km du site
expérimental (Site M sur la Figure 1V.2), sur une base de temps de 15 min. La température et
I'humidité de I'air, ainsi que le rayonnement solaire étaient également mesurés sur ce site, et
servent de référence.

Sur le site, un méat météorologique classique mesurait, aux hauteurs indiquées sur le
Tableau IV.2, I'humidité relative de I'air HR (HMP35A, Vaisala), lavitesse du vent U avec un
anémomeétre a coupelle (Cimel, CE 155), la température de l'air T, avec un thermocouple
cuivre-constantan ventilé (Thermoelectric), le rayonnement solaire Rg avec un pyranometre
(CM6B, Kipp and Zonen) et le rayonnement net Rn (S1, Swissteco). Toutes ces mesures
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étaient faites a 2 m au-dessus du sol avant le 23/07 et a 3 m apres.

La direction du vent était mesurée a 5 m du sol, sur le ma micrométéorologique avec
une girouette (Vech Instruments), et la valeur moyenne calculée a l'aide d'une procédure
evitant les erreurs autour de la direction 0° (qui se trouve étre aussi 360°), et pondérée par la
vitesse du vent (voir documentation Campbell Scientific).

Le flux de chaleur dans le sol était également mesuré a 10 cm sous la surface du sol,
dans l'inter-rang, avec deux fluxmeétres (Heat Flow Transducer 3.1, Radiation and Energy
Balance Systems). La température du sol était égaement mesurée a 0 cm, -5cm, -10 cm,
-20 cm et -50 cm avec respectivement a chaque profondeur 4, 4, 3, 2, et 1 thermocouple(s)
(Thermoelectric) recouverts d'une gaine plastique.

1V.2.3.2 Profils de vent et de température dans et au-dessus du couvert

La vitesse de l'air était mesurée a 5 niveaux sur les maéts bilan de masse (BM) et
micrométéorologiques (UM) (O sur la FigurelV.3), avec deux types d'anémometres a
coupelles (MCB; Cimel, CE 155). Les anémomeétres étaient placésa 0.7, 1.0, 1.7, 2.45, 3.35
msur lemét UM, et 0.5, 1.0, 1.5, 2.0 et 3.0 m sur le mé BM. En raison de la croissance de la
végétation, le 17/07 I'anémometre place a 0.5 m sur le méat BM a été déplacé a 5.0 m, et la
méme opération a été réalisée sur le mat UM le 21/07. La vitesse du vent était mesurée toutes
les secondes et la moyenne et |'écart-type des mesures étaient calculés sur 15 min.

Le seuil de démarrage des anémométres étant de 0.2 ms?, toute valeur moyenne en
dessous de ce seuil n'a pas été retenue. Par ailleurs les anémomeétres a coupelles possedent une
inertie qui biaise la dynamique de réponse aux fluctuations de vitesse vent (Kaima et
Finnigan, 1994). En termes simples, le temps de réponse de I'anémométre éant de 3 s, le
spectre de transmission du capteur est tronqué aux fréquences supérieures a 1/3 Hz, et
I'énergie des fluctuations contenues dans cette partie du spectre n’est donc pas transmise.
Nous avons tenté de corriger ce biais en supposant que (1) I'anémometre est équivalent a un
filtre passe-bas, c'est adire qu'il laisse passer toutes les fréquences en dessous de 1/3 Hz, et
coupe toutes celles au-dessus, et (2) que le spectre de puissance de la composante horizontale
du vent Sy(f), est décrit par I'expression universelle dans la couche limite de surface (Kaimal et
Finnigan, 1994) :

0.3n?2u? @23
S(f) = ; £ (1V.2)

fz

n= U@ (Iv.3)
ou f est la fréquence cyclique du signal, n est la fréquence adimensionnée, z est la hauteur,
U(2) est la vitesse moyenne du vent a la hauteur z, u- est la vitesse de frottement, et @, est la

fonction adimensionnée de dissipation d'énergie cinétique turbulente (ECT) en chaleur, qui est
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une fonction de z/ L (Egn. 11.29), ou L est la longueur de Monin et Obukhov. Deux autres
hypothéses sont nécessaires: (3) la vitesse mesurée par I'anémométre soit égale a la
composante horizontale de la vitesse moyenne du vent U, et (4) 6,2 = 4/3 0> (Kaimal et
Finnigan, 1994; p37). Aprés avoir rappelé que la variance d'un signal est égale al'intégrale sur
toutes les fréguences de son spectre de puissance, la correction sexprime comme l'intégrale de
Su(f) sur les fréquences supérieuresa /3 Hz :

/aj /n

Ca’= [ S(f)df = 0.3u? &2 (ZUy?? [ ff (IV.4)
13 13

Co? = 02u? @22 (zu)y?3 33 (IV.5)

oll Ca® est la correction & apporter & g,> mesurée. Cette méthode de correction peut amener &
surestimer g, dans le couvert, car la décroissance du spectre de puissance est plus rapide que
laloi en -5/3 utiliséeici et qui découle de I’ hypothése d'isotropie locale. En effet, I’ action de
la trainée de pression et de frottement sur les ééments du feuillage, entraine un transfert
rapide de I’ énergie des grosses structures vers les petites (cf. 8l11.2.4- 11.2.5). L’ erreur commise
est typiquement de 11% (Nemitz et al., 1998). La correction n’ a été appliquée qu’ au-dessus du
couvert, ¢’ est adire dans les conditions ou I’ hypothese de couche de surface est justifiée.

Latempérature de I’ air était mesurée aux méme hauteurs que la vitesse du vent, mais sur
le mad micrométéorologique uniquement. Les mesures étaient réalisees avec des
thermocoupl es cuivre-constantan, ventilés et protégés du rayonnement direct, afin d’ éviter le
réchauffement radiatif des capteurs. Etant donné la puissance requise par cette derniére, elle
était coupée la nuit lorsque le groupe électrogene était arrété. Comme les thermocouples sont
protégés par une plague en aluminium, et que le flux radiatif de nuit éait bien moins
important que de jour (~15%), les mesures de nuit ont tout de méme été utilisees telles
quelles. Deux thermocouples cuivre-constantan 0.1 mm non ventilés étaient également placés
sur le mét bilan de masse (Tableau 1V .2).

Latempérature des feuilles est essentielle pour connaitre I'évolution journaliére du point
de compensation. Elle était également mesurée en continu a I’ aide de 16 thermocouples fins,
cuivre-constantan de 0.1 mm de diamétre, placés au contact des feuilles a l'aide de sparadrap
blanc poreux, par-dessous, afin d éviter tout réchauffement par rayonnement solaire direct.
Les 16 thermocouples étaient partagés en 4 groupes de 4 capteurs placés sur des feuilles
exposées est, sud, ouest, et nord a des hauteurs variées, afin de donner une température
moyenne représentative de |’ensemble du couvert. Aucune différence significative entre
chacune des orientations n’ayant été trouvée, la température du couvert est donc exprimée
comme la moyenne de ces 16 capteurs, I’ écart-type donne quant a lui une indication sur les
variations liées al’ orientation et ala hauteur de lafeuille,
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1V.2.3.3 Flux estimés par la méthode aérodynamique simplifiée

Tous lesflux de scalaires étaient estimés a partir d’ une mesure de gradient en deux points z; et
Z, au-dessus du couvert (hauteur par rapport au plan de référence d), a I’aide de la méthode
aérodynamique simplifiée décrite en détail dans Itier (1981), et que nous exposerons
brievement ici. Cette méthode est une simplification de la méthode des gradients et ne requiert
la mesure de la vitesse moyenne du vent u et latempérature de I'air T, qu'a deux hauteurs (en
toute rigueur le gradient d’ humidité de I’ air également). Cette méthode qui a été comparée ala
méthode des gradients avec succes, permet d’ obtenir directement la diffusivité turbulente pour
la chaleur Kn(zy) a la hauteur moyenne de mesure z, =+/z z, € par extension pour tous les
scalaires. A partir de Ky, et du nombre de Richardson de flux Ri, on retrouve la longueur de
Monin et Obukhov L et lavitesse de frottement u- :

_ B(R) Z
L R R (1v-6)
K X
U= - ff'z*mR (IV.7)
AT
R = T. In(z/z1) 42 (1V.8)

ou g est I’accélération de la pesanteur, @4(Ri) et @(Ri) sont les gradients adimensionnés
respectivement de chaleur et de quantité de mouvement, exprimeés en fonction de Ri (voir par
exemple Kaimal et Finnigan, 1994 ; Chapitre 1), T, est la température de I’air, AT et Au sont
respectivement les différences de température de I’ air et de vitesse du vent entre les hauteurs
etz :

{coH: ®n = (L+5R)? Ri >0

Oy = &= (1-16R)Y¥? Ris<O (IV-9)

Les flux verticaux de chaleur sensible H et les flux d' NH3 Fyps sont alors calculés a partir de
I" expression classique de diffusion turbulente :

H = i@ 2n T (1V.10)
Faniz = -Kn(zm) Zm ﬁ (1V.11)

ou AC est la différence de concentration entre la hauteur z, et la hauteur z,. Comme la
méthode des gradients, cette méthode requiert que les capteurs soient placés suffisamment
haut au-dessus du couvert pour étre en dehors de la sous-couche de rugosité (SCR) (Cellier et
Brunet, 1992), les deux niveaux de hauteur les plus hauts étaient donc utilisés pour calculer
les flux de chaleur sensible. Ces niveaux étaient 2.44 m et 3.26 m avant le 21/07 et 3.26 m et
5.0 m apreés. Les gradients d' NH3 étaient mesurés entre 0.72 m et 1.65 m le 24/06 puis 1.65 m
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et 2.44 m entre le 08/06 et le 10/06, puis 2.44 m et 3.26 m apres, ce qui reste un peu faible
pour étre en dehors de la SCR, mais nécessaire étant donné le faible fetch (<200 m).

IV.2.4 Mesure continue des gradients de concentration en NH3

Le gradient de concentration était mesuré au-dessus du couvert a l'aide d'un systeme constitué
de deux "denuders’ rotatifs et de deux analyseurs dNH;" par conductimétrie, décrits par
Wyers et al. (1993), aux hauteurs indiquées dans le Tableau IV.2. Les "denuders' sont
constitués de deux tubes en verre placés I'un dans l'autre de telle sorte qu'ils laissent un espace
annulaire a travers lequel I'air, dont la concentration est & mesurer, est aspiré, et une solution
circule en sens inverse. L'ensemble est |égérement incliné pour que la solution sécoule par
gravité dans le tube, et est mis en rotation a l'aide d'un moteur afin de bien répartir la solution
de captage sur les parois des tubes. L'efficacité de captage des denuders est de |’ ordre de 98%
(Wyerset al., 1993).

L'ammoniac une fois piégé, est pompé (1-2 ml min™) vers I'analyseur, qui consiste en un
mélangeur / débulleur dans lequel la solution est mixée avec une solution concentrée de soude
(0.5 M), dans le rapport de volume soude/solution 1: 25. Le mélange qui contient alors la
plupart de NHy, sous forme NH3 passe sur une membrane semi-perméable au gaz, a travers
laquelle NH3 diffuse. De l'autre coté de la membrane circule de I'eau purifiée dans une
colonne échangeuse d'ion, qui ne contient donc comme ions que I'ammoniac qui a diffusé a
travers la membrane. La conductivité de la solution mesurée en continu donne donc accés,
moyennant calibrage, ala concentration en NH,".

Plusieurs modifications ont été apportées au systéme décrit par Wyers et al. (1993) afin
d'affiner la mesure du gradient. Une électrovanne permutait toutes les dix minutes les tubes
transportant la solution depuis le denuder vers I'analyseur, de telle sorte que successivement
chacun des denuders était connecté a chacun des analyseurs. Ce systeme permet d'obtenir en
continu la mesure du gradient sur chague anayseur et de minimiser ains I'erreur due a
I'analyse de la solution.

Etant donné les différences de pressions dans les tubes venant de hauteurs différentes
(environ 0.1 bar), les débits liquides étaient mesurés en continus avec un débitmetre massique
a0.2% de précision (INSTRUTEC). L'écart entre les débits liquides aux deux hauteurs était de
I'ordre de 15%. Les débits d'air étaient également mesurés continlment avec un déebitmetre
massique a 0.2% de précision (INSTRUTEC), et ceux-ci étaient trés comparables dans chaque
denuder.

Le systeme n'était mis en route que les jours ou la source d'NH3; fonctionnait, et il était
calibré & la fin de chague journée avec des solutions éaons de 0, 50 et 500 ug NH,* 172,
passant dans tout le systeme, denuder inclus. Cette précaution a été prise pour éviter un biais
eventuel lié aux effets des différences de pression entre les deux voies sur |'analyseur,
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notamment sur la membrane semi-perméable. Les résultats montrent que la permutation des
voies n'entraine que de faibles variations de la conductivité ; environ 1% pour la solution
étalon de concentration 0, et 0.5% pour les deux autres.

La conductivité des deux analyseurs, la température et le débit des solutions, les débits
dair, ains que la position de I'éectrovanne étaient enregistrés toutes les minutes sur une
acquisition de données (Campbell 21X). Ces données ont été utilisées pour calculer la
concentration moyenne en NH3 toutes les 10 min. Le délai entre le moment ou la solution
passait dans le denuder et le moment ou elle était mesurée de fagon stable dans I'analyseur
était denviron 2 min. Il était recalculé en ligne, pour tenir compte des débits effectivement
MEeSUres.

L'utilisation de deux analyseurs couplés a deux denuders a permis d'estimer |'incertitude
sur lamesure. L'écart-type de la concentration sur 10 minutes a chague niveau n'est pas un bon
estimateur, car il reflete la variabilité temporelle de la concentration atmosphérique. En
revanche, la différence relative entre les concentrations moyennes mesurées par chague
analyseur, sur chague niveau, donne une estimation plus satisfaisante de I'incertitude. Les
incertitudes ainsi estimeées sont reportées dans le Tableau IV .4.

Tableau IV.4. Ecart relatif de concentration entre les deux analyseurs. Cette estimation de l'incertitude de
mesure ne tient pas compte de |'efficacité de captation du denuder qui peut varier.

Série Niveau bas Niveau haut
1 0.2% 0.2%
6 % 5%
8 2% 2%
10 2% 16%

Les incertitudes estimées par ce biais, varient entre 0.2% et 16% selon les cas. Nous
avons retenu la valeur moyenne de 10% comme incertitude. Il faut remarquer que ce critere
d'estimation de I'incertitude ne tient pas compte de I'efficacité de captation des denuders, qui
peut entrainer des erreurs supplémentaires.

IV.2.5 Mesure dela concentration moyenne en NH3

1V.2.5.1 Principe des tubes a diffusion

Des "tubes a diffusion” préparés selon les descriptions de Ferm (1979) ont été utilisés pour
mesurer la concentration moyenne en NH3 sur les méts [ et (I de la Figure I1V.3. Le principe
de ces capteurs est de faire passer |'air dans un tube en verre dont la paroi interne est enduite
d’ un acide cristallisé. L'ammoniac est piégé sur le dépdt acide, puis on extrait le tout dans de
I'eau qui est ensuite analysée. Les tubes sont positionnés verticalement, et une portion du tube
n'est pas enduite d'acide, afin de laisser I’écoulement s établir dans le tube. Ceci permet de
limiter le dépbt d'aérosols par diffusion brownienne et sédimentation, pour ne capter que
I'ammoniac gazeux (Ferm, 1979). Ce type de capteur peut étre adapté a d'autre gaz en utilisant
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un enduit différent (Ferm, 1986), et peut étre adapté pour estimer les flux horizontaux
(Schjerring et al., 1992). Les "tubes a diffusion” ont été développés a I’ occasion de cette
expérimentation, et font donc |'objet d'une description plus détaillée que les autres instruments
de mesure.

1V.2.5.2 Détail des tubes a diffusion

Les tubes de verre sont de 0.5 m de longueur, e¢ 3 mm de diamétre interne, et les parois
internes sont recouvertes d'un dépdt d'acide oxalique (acide éthanedioique) cristallisé et
monohydraté (C,H,0,4.H20). L'acide est dépose sur une fraction du tube, préalablement rincé
et seché, de 0.35 m. Le dépdt s effectue par contact pendant 10 s avec une solution d'acide
oxalique a 4% en masse dans de |'acétone pur a 99,9%. Le tube est ensuite séché a fort debit
(50 | min™) avec de I'air séché & travers une cartouche de sillicagel et filtré avec du charbon
actif et un coton imbibé d'acide oxalique a 13%. Des tests préalables ont montré que l'air ainsi
filtré était exempt d'ammoniac. Chaque tube était alors fermeé aux deux bouts par un capuchon
en verre maintenu par un tube en EXACANAL®, puis placé dans une chambre froide avant
utilisation.

Afin d'éviter toute contamination des tubes, ils étaient manipul és avec des gants jetables
en caoutchouc, le bout des tubes n'étant jamais touché. De plus, le dispositif de séchage
maintenait une faible pression dair filtré y compris pendant le rebouchage des tubes. Par
ailleurs, les tubes étaient préparés par serie de 35, et n'étaient pas stockés plus d'une semaine
dans la chambre froide. Cing tubes par série étaient gardés comme témoins. L'acide oxalique a
été préféeré a l'acide phosphorique ou citrique, d'une part pour sa plus grande capacité
d'absorption de I'ammoniac (Perinno et Guerardi, 1999), et d'autre part parce que les tubes
étant exposés pendant une trés courte période, le probléme de la volatilisation de |'acide
oxalique en conditions chaudes n'était pas limitant.

Sur le mét, les denuders étaient reliés par série de 3 a une pompe et un compteur a gaz
(Schlumberger, Gallus 2000), préalablement contrélé par rapport aux autres. Les tubes souples
en PVC étaient de méme longueur pour les 3 denuders, et 3 capillaires en verre de 1 mm de
diameétre et 10 cm de longueur, placés entre le denuder et le compteur a gaz, permettaient
d'obtenir des débits égaux dans chaque tube. Les capillaires ont été coupés dans les mémes
cannes de 1 m afin d'avoir parfaitement le méme diamétre avec une précision de 1%. La
pompe de 12 V était placée en amont du compteur a gaz, apres la jonction des trois tubes. Le
débit dans chague tube variait de 0.7 | min® &1.4 1 min™, suivant le type de pompe utilisé.

Quelgues minutes avant de mettre en route la source d'NHs, les denuders étaient placés
verticalement sur chague mét et débouchés, sans que la pompe soit mise en route. Puis les
pompes étaient mises en route simultanément sur tous les méts. Aprés chague essai, les
pompes étaient arrétées, les denuders rebouchés, puis transportés au laboratoire ou ils étaient
stockés dans la chambre froide pour une durée inférieure a 1 semaine. Les hauteurs des
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capteurs sont indiquées dans le Tableau IV .2.

1V.2.5.3 Analyse de |'ammonium en solution

L'extraction de I'ammoniac capturé était réalisée en ringcant 3 fois le tubes avec 10 ml d'eau
déminéralisée et filtrée milli-Q (Millipore). La solution obtenue était stockée en chambre
froide, puis analysée par conductimétrie en utilisant la méme cellule d'anayse que celle
utilisée pour les gradients dNH3; au champ. Chague échantillon était "pass€” dans |'anal yseur
jusqu'a ce que I'équilibre soit atteint, ce qui prenait en général 1 a 3 minutes, soit 2 a4 ml de
solution.

L'analyseur était étalonné avant et apres chaque série, et en tout, trois séries d'analyses
ont été nécessaires pour passer les 300 échantillons collectés. Les solutions étalons étaient
préparées avec de I'eau milli-Q, a laquelle était gjouté de I'acide oxaique dans les mémes
proportions que celles contenues dans les échantillons (voir ci-aprés). Du chlorure
d'ammonium NH4Cl (99.5%) était gjouté en proportions variables, de facon a obtenir des
sol utions de concentrations 0, 50, 500, 1000, 5000, et 10000 pug NH4" kg™.

Le pH des échantillons de tubes exposeés et non exposeés (témoins) a été déterminé avec
un pH-metre avec électrode KCI (C425, Consort). Le pH des échantillons témoins et exposés
était respectivement, pH 2.6 £ 0.14 et pH 2.7 + 0.13 (moyenne basée sur 6 échantillons). A
partir de ces valeurs, la quantité moyenne d'acide oxalique a été estimée entre 8 et 20 mmol
par denuder, ce qui correspond a une capacité d'absorption de I'ammoniac comprise entre 260
et 720 pg NHs. Pour un débit d'air de 1.4 | min™, qui est le débit maximal obtenu au cours de
I'expérimentation, et une durée d'exposition de 3 heures (durée maximale), cela correspond a
une concentration atmosphérique comprise entre 860 et 2400 g NH; m™. Cette gamme est
bien supérieure aux concentrations maximales mesurées au cours de |'expérimentation, ce qui
démontre que les capteurs n'ont jamais été saturés.

1V.2.5.4 Controle des tubes et incertitude sur la mesure

Afin d'estimer la contamination potentielle des tubes durant leur stockage, 2 tubes par série
d'expérimentation n'étaient pas exposés afin de servir de contréle. L'analyse de la
concentration en NH," de ces tubes (Tableau 1V.5) révéle que la contamination n'a pas été trés
importante comparée aux concentrations en NH," dans les tubes exposés. Globalement, la
contamination était inférieure a 10% des concentrations les doses les plus faibles(de 2 a
10 pg NH; m™ pendant 2 heures).
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Tableau I'V.5. Contamination des tubes a diffusion au cours de leur stockage, estimée a partir des concentrations
en NH," mesurées dans 2 tubes non exposés. A titre de comparaison, la concentration minimale trouvée dans les
tubes exposés est de 21 pg NH," kg, et elle était le plus souvent supérieure a 100 pg NH," kg, ce qui
correspond & 2 ug NH; m™ dans 'air.

Série Concentration
des controles
Hg NH4" kg™t

11+£3.0

19+6.4
3.7+£29
2.8
1.1+10
14+55
10+ 0

O~NOOTWN P

=
o

Etant donné la trés large gamme de concentrations dans la solution, 20 - 10000 pg NH4* kg,
deux fonctions d'étalonnage ont éé choisies. La premiére dans la gamme
0- 500 pg NH4* kg2, et la deuxiéme dans la gamme 500 - 10000 pg NH,* kg™*. Les fonctions
d'étal onnage utilisées sont des polyndmes de degré 2 ; f(x) = ax® + bx + c.

L'incertitude sur la mesure de la concentration en NH3; a été considérée comme la
somme quadratique des erreurs relatives sur le débit d'air dans les tubes (estimé a 5%), la
mesure de la conductivité corrigée dans |'analyseur (1%), et I'erreur sur les parameétres des
courbes d'éalonnage (1% sur chaque paramétre a, b, c). L'incertitude totale sur la mesure
variede5a6 %.

1V.2.5.5 Contrdle dela source avec le mat de bilan de masse

Afin de contrbler le débit effectivement émis par la source, le mét situé a 12 m de la source
(BM) a été équipé d'anémométres, comme cela a été décrit ci-dessus. La combinaison du
profil de vitesse moyenne du vent et de la concentration moyenne a permis d'estimer le flux
horizontal moyen atravers ce mét par la méthode du bilan de masse.

Pour cela, les vitesses moyennes du vent sur la période d'émission ont été estimées a
partir des valeurs moyennes quart-horaire. Le profil de vitesse de vent dans et au-dessus du
couvert, tel qu'il est donné par I'Eqgn. 111.50, a été calé sur les profils de vent moyens de la
maniere suivante : les valeurs de u- et L calculées par la méthode aérodynamique simplifiée
ont été conservées, tandis que 2, d et ¢ ont été modifiées de fagon a minimiser visuellement
I'écart entre profil mesuré et profil de I'Egn. 111.50. Les valeurs de zy obtenues ainsi sont
d'environ 0.07 m, celles de d varient entre 1 m et 1.6 m et augmentent avec la hauteur du
couvert, et cellesde ¢ varient entre5 et 7.

La densité de flux horizontal F, (ugm?s™) & chague niveau, était calculé comme le
produit de la concentration a cette hauteur par la vitesse du vent. La masse d'NH3 passant
entre 0 et 5 m était estimée comme la somme des produits de cette densité par la hauteur de la
couche Az située entre chagque niveau de mesure. La fraction du flux passant au-dessus du méat
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a été estimée en prolongeant le profil de flux horizontal par une fonction exponentielle
f(2) = aexp 2 dont les paramétres a et b ont été calés en forcant la fonction & passer par les
deux points les plus hauts du profil. Littéralement, cette fraction vaut :

F]_ exp{- In(F1/ Fz) 22/ (Zz - Z]_)} (Zz - Z]_)
In(F1/ Fz)

exp{- In(F1/ Fz) 2/ (Zz - Z]_)} (|V12)

ou F; et F, sont les flux horizontaux aux hauteurs respectives z; et z. L'incertitude sur le débit
de source dépend de I'incertitude sur la mesure des concentrations, des vitesses du vent, et de
la régression du profil de vent, et de flux passant au-dessus du mét. Il faut y ajouter
I'incertitude sur la méthode elle-méme, c'est a dire I'erreur potentielle commise en omettant la
composante turbulente du flux (Denmead, 1995).

Ces différentes incertitudes ne relevent pas du tout des mémes méthodes d'estimation.
L'incertitude sur la concentration moyenne est d'environ 6% par capteur dans la gamme de
concentration du méat (voir ci-dessus). L'incertitude sur la vitesse du vent peut-étre estimée
comme la somme quadratique de I'incertitude de I'anémometre et |'écart-type de la vitesse de
frottement moyenne sur la période. Sur I'ensemble des séries, cette incertitude est comprise
entre 7% et 27%. L'incertitude sur I'estimation de la fraction de flux passant au-dessus du mét
varie entre 8% et 30% du flux total. Quant a la composante turbulente du flux, en se basant
sur lestravaux de Wilson et Shum (1992), elle est sans doute inférieure a 20%.

Si I'on somme les incertitudes, on aboutit, a une incertitude sur le débit de source
comprise entre 41% et 83%. Cette incertitude est tres grande, et elle illustre la difficulté de
travailler avec des méts de bilan de masse sur des pas de temps horaires, méme s'il s agit d'un
maximum.

1V.2.6 Mesuresdelaturbulence dans le couvert

Trois anémomeétres soniques ont été utilisés pour mesurer les caractéristiques turbulentes dans
le couvert. Deux des capteurs étaient placés a 0.5m au-dessus du sol dans le couvert,
respectivement prés du ma micrométéorologique et pres du mét bilan de masse, et le
troiséme sonique était placé au-dessus du couvert, a 25m du sol prés du ma
micrométéorologique, a la verticale de I'anémomeétre placé dans le couvert. Seuls quatre jours
de données sont disponibles, et le dispositif d'enregistrement add étre éteint la nuit.

Les données ont éé échantillonnées a 10 Hz, avec une acquisition de données
Campbell 21X (Campbell Scientific). Elles ont été ensuite traitées pour corriger la verticalité
du capteur selon la procédure décrite par Kaimal et Finnigan (1994; p. 236), et les valeurs
moyennes ont été calculées sur 15 min.

Les variables mesurées sont : la vitesse moyenne du vent u, sa direction dans le plan
horizontal &, I'écart-type des composantes de la vitesse du vent g, oy & a,. Les flux de
quantité de mouvement 7 et de chaleur H ont également été calculés par la méthode des
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corrélations. Les valeurs de u- et L au-dessus du couvert ont été estimées a partir des relations
suivantes :

W = \T/p (IV.13)
_ w2/ Kk
SCIDICIESS (V-14)

ou p est ladensité de l'air, g est I'accélération de la pesanteur, T est la température de I'air, et
C, est la capacité calorifique de I'air a pression constante. En conditions de forte évaporation,
le flux de vapeur d'eau devrait également étre pris en compte dans |'expression de L, mais un
rapide calcul montre que I'erreur commise est toujours inférieure a 8% de lavaleur de L, et en
général inférieure a 2%.

Les échelles de temps et de longueurs associées aux mouvements turbulents sont des
parametres utiles pour décrire et comprendre la structure de la turbulence. Ce sont aussi des
parametres d'entrée du modéle. L'échelle de temps eulérienne /; a été déduite de la fonction
d'autocorrélation R, (Kaimal et Finnigan, 1994) :

Ri(7) = ut) u(t+ 1) /% (1V.15)
[

ri= JRu(ndr (1V.16)
0

ou u; est la composante selon |'axe x; de la vitesse instantanée, la sommation tensorielle n'est
pas utilisée, et la barre dénote une moyenne temporelle sur 15 min.

IV.2.7 Hauteur du couvert, surfacefoliaire, et résistance stomatique

La hauteur du couvert h, a été mesurée a six reprises au cours de |'expérimentation, et la
densité de surface foliaire (LAI) trois fois. Elle était estimée comme la hauteur maximale de la
feuille la plus haute, et était obtenue par la moyenne de 100 mesures réalisées sur trois
transects le long des rangs. Le LAl était estimé & partir de trois fois 1 m linéaire de plantes.
Les plantes étaient séparées en deux couches, en dessous et au-dessus de 0.4 m, et les surfaces
des feuilles vertes et jaunes étaient mesurées séparément.

La résistance stomatique par unité de surface de fedille rs, a été mesurée a 5 reprises
durant I'expérimentation al'aide de porométres (Mk3, Delta-T Devices). Sur chaque feuille, la
résistance des deux faces était mesurée, et la procédure était répétée 20 fois dans une rangée,
et deux rangeées étaient sélectionnées. Le poromeétre était calibré avant et apres chaque série de
mesure qui durait 30 minutes environ. L'objectif n'était pas de mesurer I'évolution de la
résistance stomatique avec cette méthode, mais de sassurer que la plante n'éait pas en
condition de stress.

La résistance stomatique du couvert Ry a également été estimée a partir du flux de
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chaleur latente AE, de I'hnumidité spécifique de I'air g et de la température du couvert T, a
partir de I'expression (Monteith et Unsworth, 1990) :

_ A2 - 9sar(Te)
EZPR@+R+Rs

~ Usal TC
Rsvzo = P QLZMEA_Z - Ra(2) - Ron2o (IV.18)

(IV.17)

ou z est la hauteur de référence, ala quelle ont éé mesurés les flux de chaleur et I'humidité
spécifique q(2), E est le flux de vapeur d'eau, (g m?s?), qs(Teo) est I'humidité spécifique a
saturation, alatempérature du couvert, supposee étre la concentration de vapeur d'eau dans la
cavité sous-stomatique, R,(2) est la résistance aérodynamique entre zp et z, et R, est la
résistance pour la vapeur d'eau entre zy' et z,, ou zy' est la hauteur de référence pour la vapeur
d'eau. Les résistances sont formul ées simplement par :

Ln@@) - ¢im(@L)

Ra@) = (IV.19)
Romzo = 1.45Re®* &8y (1V.20)
Ronzo = 2 (KUs)™ (K / Do) ™™ (IV.21)

ou Ln est la fonction logarithme népérien, ¥, est la fonction de correction de Dyers (1974;
Voir auss chapitre 11), Re- est le nombre de Reynolds de rugosité, parfois noté z",
Re- = w2/ v, & est le nombre de Schmidt, S = v / D20, k €st la conductivité thermique de
l'air (22.2x10° m?s*, & 20°C), v est la viscosité cinématique de I'air (15.5x10° m?s?, a
20°C), et Dyo la diffusivité de la vapeur d'eau dans l'air (24.9x10° m? s, 4 20°C). Les deux
expressions de R, (Egns. 1V.19 et 1V.20) sont comparées par la suite. L'Egn. V.20 a été
obtenue par mesure de flux de chaleur dans un tunnel de ventilation (Garland, 1977), tandis
que I'Egn. V.21, est proposee par Wesely et Hicks (1977), et est plus adaptée aux couverts
développéstels que le mais.

Etant donné que le flux de vapeur d'eau E n'a pu étre, pour des raisons techniques,
directement mesuré, il a été indirectement obtenu par inversion du bilan d'énergie du couvert.
Ce bilan exprime la conservation de I'énergie du couvert par unité de surface du sol, ou les
flux entrants, c'est adire le rayonnement net Rn, et le flux de chaleur dansle sol G, balance les
flux sortant de chaleur, sensibles H et latent AE et le stockage d'énergie dans le couvert S
(voir par exemple Monteith et Unsworth, 1990) :

RN+ G=H+ AE (IV.22)

ou, par convention, Rn et G sont positifs lorsqu'ils sont dirigés vers le couvert, et H et AE sont
positifs lorsgu'ils quittent le couvert. Noter quici G est de signe inverse a la nomenclature
habituelle qui le compte positif lorsgu'il est dirigé vers le sol. Le flux de vapeur d'eau a donc
été estimé par inversion de I'Eqn. 1V.22, les autres termes étant soit directement mesures, i.e.
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Rn et G, soit indirectement estimés pour H qui est obtenu par I'Eqn. 1V.10. Le stockage
dénergie dans les feuilles &, a été obtenu en utilisant I'évolution de la température des feuilles
T au cours du temps, al'aide de I'expression suivante :

S = m CCdTJdt (IV.23)

ou m. est la masse de plante par unité de surface de sol, et C,° est la capacité calorifique du
couvert & pression constante, qui a été supposée égale a celle de I'eau (1400 Jkg' K™). La
masse de plante par unité de surface du sol est basée sur une densité de feuille de
280 g m* (de surface de feuille), et d'une densité de tige de 1000 g 1™,

Les vaeurs de résistance de couche limite estimées ont été utilisées pour caler un
modele de résistance stomatique simple ne prenant en compte aucun stress. Pour cela, 4
journées de beau temps ont été sélectionnées, pour lesgquelles Rs était minimale a midi solaire,
et les parametres du modéle de Rs (Jarvis, 1976) ont été déterminés par régression linéaire
entre Rs et 1/ PAR, ou PAR est le rayonnement photosynthétiquement actif moyen dans le
couvert. Le modéle et I'expression du PAR dans |e couvert sont :

r .
RsHzo = Tshzo/ LAl = LSZT {1"‘ PXR} (IV.24)
LAl
PAR = PAR, exp{1/2 siTﬁ} (IV.25)

oU I'smin € p sont les paramétres du modéle de résistance stomatique, PAR, est |e rayonnement
photosynthétiquement actif au-dessus du couvert, et 5 est I'angle azimutal des rayons incidents
du soleil. PAR, est le flux d'énergie correspondant aux longueurs d'ondes 400-700 nm, dans le
visible, qui peut avec une bonne approximation étre estimé comme une fraction du
rayonnement solaire incident Rg : PAR o =0.48 Rg (Varlet-Granchet et al., 1982). L'angle 8
est quant alui déterminé par |'éguation :

L= arccos{sin(¢g sin(a) + cos(¢ cos(a) cos(h)} (1V.26)
ou @est la latitude, a est la déclinaison du soleil qui évolue au cours de I'année avec la
rotation de laterre autour du soleil, et h est I'heure solaire en radian.

Les autres parametres pouvant agir sur la résistance stomatique n'ont pas été mesurés
(potentiel hydrique du sol, potentiel foliaire), car (1) I'étude fine du comportement stomatique
du couvert n'était pas I'objectif de cette expérimentation, et (2) la résistance stomatique était
estimée par inversion de bilan d'énergie.

V.3 Résultats
IV.3.1 Conditions micrométéorologiques genérales

La direction du vent était une donnée importante, puisqu'elle a conditionné la réalisation des
journées de mesures. Elle n'a malheureusement pas été souvent dans la direction souhaitée,
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c'est a dire perpendiculaire a la source (FigurelV.4). En effet, une série de mesure a été
réalisée avec |'axe des méts selon le segment [ (Figure 1V.4 ; Tableau IV .6), et tous les autres
I'ont été selon le segment . Il est dommage que le vent n'ait quasiment jamais été dirigé
perpendiculairement a la source [J. Latopographie du lieu, notamment la présence du bois au
nord, le fait que la parcelle soit sur un plateau, et I'orientation des vallons environnants,
donnent une explication potentielle a cette orientation (Figure [V .2).

Tableau |V.6. Direction moyenne du vent par rapport al'axe des méts durant chaque série de mesure, et distance
maximale en aval de la source.

Série  Direction moyenne du Fluctuation Somme Distance maximale *
vent par rapport aux moyenne dela quadratique des
mats direction du fluctuations sur

ventsur 15min.*  15min.et 1 h.2

) ) ) (m)

1 +5 +5+16 21 1143
2 +29 +29+ 25 42 180
3 +31 +31+19 36 166
5 +18 +18 £ 17 101 308
6 -10 -10+54 115 567
7 -47 -47+13 83 93

8 -47 -47+15 113 93
10 +34 +34 + 43 84 148

1 Moyenne de I'écart-type de la direction du vent sur 15 min. pondérée de la vitesse moyenne (Campbell Scientific). 2 Somme quadratique de
lamoyenne des fluctuations calculées selon * et des écart-types des directions moyennes sur la durée de la série. ® Egale & 100 x tan().

La période d'expérimentation sest située a la fin d'une période pluvieuse relativement
soutenue au cours de laguelle sont tombés 70 mm d'eau (Figure 1V.5). Au total, 53 mm d'eau
sont tombés au cours de I'expérimentation, dont 48 mm entre le 24/06 et le 03/07, donc 7
séries de mesures sur les 8 se sont déroulées pendant une période non pluvieuse (03/07 au
24/07).

Cette période est caractérisée par un rayonnement global cumulé supérieur a
20 MIm?jour?, avec un maximum le 10/07 & 26 MIm*?jour™. La température moyenne
journaliére de I'air au cours de cette période varie entre 17 et 20°C, alors qu'elle était d'environ
14°C le 24/06. De méme I'humidité relative décroit entre presque 100% le 30/06 et 65% le
24/07, mais reste la plupart du temps autours de 80%.
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Direction du vent Nord

V

©) sud

Figure 1V.4. Fréguence des directions du vent pendant toute la période de I'expérimentation, telle qu'elle a été
mesurée avec la girouette. Les deux segments O et [ représentent les axes selon lesguels les méts étaient alignés
respectivement le 24/06 et apres. Le Tableau V.6 détaille ces résultats.

La vitesse du vent mesurée & 3.35 m au-dessus du sol, était supérieure @1 m s* pendant
53% du temps, et supérieure & 2ms* pendant 14% du temps, au cours de la période
expérimentale. Environ 16% des données ne sont pas exploitables car la vitesse de l'air était
inférieure au seuil de 0.3 m s™. Les moyennes journaliéres de vitesse du vent mesurées sur le
mat méteo situé a 2 km du site expérimental suivent les mémes tendances.
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Figure IV.5. Précipitations, température de 'air T,, Rayonnement global cumulé Ry, et humidité relative de l'air
HR, en Juin/ Juillet et Aolt 1997. Les fléches délimitent la période expérimental e.

Globalement, pendant environ 50% du temps, u- était inférieur 0.4 m s™, et seulement
10% du temps u- était supérieur & 0.8 ms™'. L'atmosphére était globalement proche de la
neutralité, avec autant d'épisodes stables quiinstables, et seulement 4% des situations ou le
parametre de stabilité z,, / L était supérieur a 0.5 en valeur absolue (stable ou instable).

La Figure 1V.6 permet de représenter u- et z,/ L sur le méme graphique. Elle montre
que les périodes de forte stabilité ou forte instabilité correspondent globalement a des vitesses
de frottement inférieures 0.3 m s™, et que u- tends vers O lorsque la stratification thermique
devient stable, et semble tendre vers une valeur constante d'environ 0.2 m ** en conditions trés
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Figure 1V.6. Vitesse de frottement estimée avec la méthode aérodynamique simplifiée, en fonction du paramétre
de stahilité z,,/ L, ol z, est la hauteur moyenne de mesure. Données quart-horaire entre le 01/07 et le 22/07.
Zn/ L <0indique une situation instable, et z,/L =0 une situation stable. Le nombre de points par unité de
surface indique la fréguence d'occurrence. Noter notamment |'enveloppe de la courbe qui donne les valeurs
limites de u« pour un z,,/ L donné.

IV.3.2 Température du couvert

Latempérature du couvert T. amidi était d'environ 17°C pendant la période de pluie, et de 25
a 30°C ensuite. A minuit, elle variait entre 10 et 16°C. La différence maximale entre les 16
thermocouples mesurant T était en général inférieure a 1°C de nuit comme de jour, mais des
écarts allant jusqu'a 5°C ont été observés ponctuellement entre le 09/07 et le 12/07, en milieu
de journée. Cette variabilité est de I'ordre de la variation de température des feuilles en 15 min
en milieu de journée. Globalement, la température du couvert était supérieure a celle de l'air
en milieu de journée, et inférieure de nuit. C'est ce que I'on observe sur les distributions de
T. - Ta (Figure IV.7b) mesurées de jour et de nuit. Tres nettement de nuit la température du
couvert est de 0 a 2°C plus froide que celle de I'air, ce qui traduit I'inversion thermique liée
aux déperditions de chaleurs en condition de ciel dégagé. De jour, les écarts entre T, et T,
séchelonnent entre -2 et +4°C , avec le maximum en milieu de journée, lorsgue le
rayonnement solaire est le plus intense.
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Figure IV.7. Distribution des différences de température entre les feuilles et I'air T - T, et les feuilles et le sol
T. - T, mesurés sur le mat météo. (a) Comparaison des distributions de T, - T, et T, - Ts. (b) Répartition de la
fréquence de T - T, entre nuit (Ry < 10 W m™) et jour (Ry = 10 W m).

La température du couvert était quasiment toujours inférieure a la température de
surface du sol (Figure 1V.7d), sauf pendant les périodes transitoires (7h et 18h) ou la
différence observée sexplique par la différence des dynamiques des températures de feuilles
et du sol, du fait de la masse thermique de ces derniers. De nuit T, - Ts variait entre -1 et -5°C,
et de jour entre -2 et +1°C maximum. L'écart négatif de jour, Sexplique par la faible
absorption radiative du couvert, puisque de 10% a 30% du rayonnement global atteint le sol
dans un couvert de mais (Monteith et Unsworth, 1990; Uchijima, 1976). De nuit, les flux
radiatifs plus faibles, et la capacité calorifique du sol peuvent expliquer I'écart observé. Cela
indique quoi quil en soit, qu’en dehors des périodes de transition, le couvert est en situation
d'instabilité thermique avec une température du sol supérieure a celle du couvert, comme I'ont
montré Jacobs et al. (1994).

1V.3.3 Croissance du couvert

La hauteur du couvert est passee de 1 m en début d'expérimentation a 2.2 m en fin, alors que
le LAl (une face) augmentait d'environ 1.5 & 4.1 m?> m? au cours de la méme période. Le
24/06, la fraction de LAI située en dessous de 0.4 m constituait 40% de la surface foliaire
totale, et seulement 10% apres le 10/07.

IV.3.4 Bilan d'énergie et résistances R,, Ry €t R

Le but du calcul du bilan dénergie est destimer avec un certain degré de précision la
résistance stomatique du couvert, Rs, et celle par unité de surface de feuille, rs. Toutes les
journées du 03/07 au 22/07 soit 20 journées ont été retenues pour estimer la résistance
stomatique et caler le modéle de résistance décrit dans I'Eqn. 1V.24. Par ailleurs, une
estimation de Rs a été faite pour chaque série sl a s10, sans utiliser le modele de I'équation
I'Egn. IV.24.

Le rayonnement net incident sur le couvert était maximum en milieu de journée ou il
atteignait 600 W m, et minimum de nuit ol il ne dépassait pas en général - 70 W m™ (Figure
IV.8). Le maximum de flux de chaleur sensible H était généralement observé en milieu de
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matinée, et atteignait 200 W m™ (pertes pour le couvert), soit 1/3 du flux radiatif recu par le
couvert tandis que lanuit, il pouvait atteindre - 20 W m, soit /3 du flux radiatif perdu par le
couvert. Le flux de chaleur dans le sol avait une dynamique inverse, avec un flux de jour
atteignant - 70 W m (pertes pour le couvert) soit 10% environ du flux radiatif net, et de
30 W m™ de nuit, soit 50% du flux radiatif. L'énergie stockée par le couvert était négligeable
de nuit comme de jour.

800 [
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Figure IV.8. Les différents termes du bilan d'énergie: Rn, H, G, K, et le flux de chaleur latente AE estimé par
défaut de bilan. Deux journées de cidl relativement bien dégagé, et de nuit claire, avec du vent (0.4 = u. = 0.1).
G, H et AE sont positifs lorsqu'ils sont dirigés vers le haut, Rn est positif lorsqu'il est dirigé versle bas.

Le flux de chaleur latent déduit de l'inversion du bilan d'énergie est nul lanuit (de I'ordre
de H), et il suit la méme dynamique diurne que le flux radiatif. Ils sont maximums en milieu
de journée ou ils atteignent 400 W m?, soit 60% de I'énergie radiative incidente. Cette
partition des pertes d'énergie est cohérente avec les données bibliographiques, et caractérisent
un couvert de mais en forte évaporation, sans stress hydrique (Uchijima, 1976).

La résistance stomatique du couvert Rs, pour la vapeur d'eau, estimée a partir du flux de
chaleur latente (Figure 1V.9), possede souvent un minimum en milieu de journée situé entre
50 et 100 sm™, ce qui, compte tenu de la surface foliaire, correspond & une résistance par
unité de surface de feuille, rg, variant entre 100 et 250 sm™. En terme de conductance
stomatique du couvert, cela correspond & une conductance comprise entre 1 et 2 cm s™, ce qui
est dans la gamme classique des conductances maximales de couvert pour la vapeur d'eau
(Saugier et Katerji, 1991).

La représentation des distributions de fréguence des différentes résistances Ry(1 m), R,
et R; montre bien gque dans les processus de transfert de masse au-dessus d'un couvert, Rs est
limitante, c'est a dire nettement supérieure aux deux autres, pendant a peu prés 90% du temps
(Figure 1V.9). En revanche, les valeurs trés faibles de R, indiquent vraisemblablement que le
flux de vapeur d'eau a été surestimé, ou que cela correspond a de I'évaporation d'eau de pluie
ou de rosée. La deuxieme résistance en valeur est R,(1 m). Si la hauteur de référence était 5 m
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et non pas 1 m, R, serait multiplié par 2, et la différence entre R, et Rs serait moins marguée.
Larésistance additionnelle R, est généralement inférieure & 20, et souvent égalea10 sm™.
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Figure IV.9. Distribution des résistances aérodynamique R,(1 m), de pseudo-couche limite de couvert R, et
stomatique R, telles qu'elles ont été estimées a partir des flux mesurés. R" est la résistance stomatique estimée
sur laméme période & partir du modéle de R (Eqn. 1V.24), avec p = 25 W m et rgnn, = 157 sm™.,

On a également porté sur la Figure 1V.9 la valeur de Rs calculée avec I'Egn. 1V.24. Les
paramétres du modéle qui obtenus par régression linéaire sont p=25W m? et
ramin = 157 sm. Le coefficient de corrélation linéaire R? = 0.11 dénote d'une forte dispersion
des données liée a l'incertitude de la méthode d'inversion du bilan d'énergie. Toutefois, les
données ont été prétraitées, afin de ne garder que les conditions ou le modéle de couche de
surface utilisé est "pleinement” justifié, et les erreurs de mesure faibles ; u-=0.2ms?,
lzn/ L| < 0.1, rgip0 < 5000 sm™, et PAR= 10 W m™®. L'estimation de rgrin €st 1égérement plus
faible que celle proposée par Baldocchi et al. (1987). Quant a la pente p, elle est également
plus faible, et correspond a ce que Badocchi et al. (1987) proposent pour du sapin ou du
chéne. La valeur est toutefois réaliste quand on voit les incertitudes liées aux estimations de
ces parametres (Olioso et al., 1995). Toutefois, étant donné que les mesures ont éte faites pres
du couvert, dans la couche limite de rugosité, le flux de chaleur sensible a pu étre sous estimeé,
Cellier et Brunet (1992). En conséquence le flux de vapeur d'eau a pu étre surestimé, ce qui
entrainerait la sous-estimation de Rs.
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Figure IV.10. (a) Résistance stomatique estimée par inversion du bilan d'énergie (points), et modélisée avec le
modéle de I'Eqn. 1V.24 et les paramétres avec p = 25 W m2 et r¢n, = 157 sm?, au cours des deux méme journées
que sur la FigureIV.8. (b) Comparaison entre valeurs estimées avec le porométre et par inversion du bilan
d'énergie, sauf le 24/07 ou le modéle de I'Eqgn. 1V.24 est utilisé dans la comparaison.

La distribution de résistance stomatique, Rs", obtenue en appliquant le modéle, avec les
parametres p et rqnn calés sur les mesures, est nettement différente de celle estimée
directement (Figure IV.9). Cette différence provient du filtrage des données, réalisé lors de
I'estimation des parametres du modéle, mais auss de la simplification entrainée par
I'utilisation de ce modéle qui ne prend pas en compte des facteurs susceptibles de diminuer la
résistance apparente, telles I'évaporation apres la pluie et la rosée etc. En effet, la partie droite
de la distribution de R™ est comparable a celle de Rs, mais la partie gauche, correspondant a
des fortes valeurs de H et qui pourrait donc correspondre a une surestimation de H, est
tronquée.

La Figure 1V.10a donne la comparaison entre modele et estimation par inversion de
bilan d énergie. La différence observée, le matin du 09/07, pourrait étre due a une sous
estimation du flux de chaleur sensible H, ou bien a I'évaporation du sol, qui pouvait
potentiellement étre importante 3 jours apres un épisode pluvieux important de (120 mm de
pluie en 3 semaines).

Globalement, les écarts entre Ry estimés par inversion de bilan d'énergie et mesurés au
champ avec les poromeétres sont du méme ordre que les incertitudes de mesure (Figure
IV.10b). Aucune différence systématique n'est observable.

1V.3.5 Gradientsd NH3; au-dessus du couvert

Les mesures de gradient qui ont été réalisees au-dessus du couvert, a 160 m en aval de la
source ont permis d'estimer le flux vertical moyen dNH3 a la hauteur de mesure z,,. Ce flux
n'est pas égal au dépbt d'NHgz sur la végétation, étant donné les conditions d'advection intense
qui régnent si prés de la source (Fowler et Duyzer, 1989; Loubet et al., 1999b). En revanche,
I'intensité du flux permet de contraindre d'avantage |le modéle de dépét et sa variation au cours
du temps congtitue par ailleurs une information intéressante. Sur I'ensemble des séries de
mesures seules quatre ont été exploitées pour estimer un flux d'NHg, les autres présentant des
anomalies soit de I'analyseur en flux continu, soit d'autres mesures micrométéorologiques
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(Figures V.11, V.12, IV.13).
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Figure 1V.11. Flux et concentration d'NH3; mesurés lors de lasérie Sy, le 24/06, avec le denuder a flux continu, &
la hauteur z,, = 0.10 m (au-dessus de d). La densité de source était de 1514 pg m™* s (Tableau 1V.3).

La concentration aux deux niveaux variait entre 4 et 30 pg NHz m™, selon les séries de
mesure, et elle est toujours plus élevée sur le niveau inférieur que sur le niveau supérieur,
indiquant une émission apparente (flux positif). Les différences de concentration et de
gradient de concentration entre les séries peuvent sexpliquer par des changements de direction
du vent, et de hauteur de la source, mais aussi par la position des capteurs relativement au
couvert (voir dansla suite du texte, et lalégende sur les Figures).

Les flux observés sont trés variables, et dépendent notamment de I'intensité de la source,
comme le montre le changement de flux observé le 08/07 lorsque le débit de source a été
réduit environ de moitié. Tous les flux mesurés sont positifs, c'est a dire dirigés vers le haut,
alors qu'il est probable vu les concentrations atmosphériques qu'il y ait eu du dépbt sur la
végétation. Les flux mesurés variaient entre 40 et plus de 1000 ng NH; m?s?, pour des
intensités de source allant de 1200 & 1500 pug NHs m™ s, Le flux surfacique & cette distance
de la source ne représente donc que de 0.004 % a 0.1% du débit linéaire de la source.
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Figure IV.12. Flux et concentration dNHz; mesurés lors des séries S, et S; le 08/07, avec le denuder a flux
continu. A la hauteur z, = 0.55 m (au-dessus de d). La densité de source était de 1493 ug m s* pour la série S,,
et 829 ugm s* pour S; (Tableau IV.3). L'intensité de la source a été changée & 12h30.

L'arrivée du panache au niveau du méat est trés nettement visible sur les trois Figures,
avec une brusque augmentation des concentrations et des flux. Au cours de la période
d'émission, la concentration et le flux peuvent doubler en I'espace de 15 minutes. Cette
variabilité pourrait en partie étre due aux changements de direction du vent. Mais les
fluctuations de la direction du vent semblent également avoir un effet sur le flux.
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Figure 1V.13. Flux et concentration dNHs; mesurés lors des séries S; et S, le 17/07, avec le denuder a flux
continu. A la hauteur z,=0.70m (au-dessus de d). Les densités de source étaient de 1362 pgm*s’ et
1235 ug m* s* (Tableau 1V.3).

Les flux mesurés le 08/07 dans la matinée sont a peu pres 2 fois supérieurs a ceux du
24/06, et ceux mesurés le 17/07 sont 8 fois inférieurs aux premiers, alors que les intensités de
sources étaient equivalentes. Plusieurs facteurs climatiques peuvent étre avancés pour
expliquer ces différences : (i) le couvert était bien plus humide le 24/06 que le 08/07 et le
17/07, comme l'indiquent les précipitations le jour méme, et I'humidité relative de l'air plus
forte ce jour la. Ceci a put entrainer des dépoéts plus importants qui pourraient expliquer le
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rapport 2 entre flux mesurés le 24/06 et 08/07. (ii) La direction moyenne du vent était tres
éloignée de I'axe des méts le 17/07, ce qui a pour conséquence de placer le méat de mesure
partiellement en dehors du panache, et donc de diminuer la concentration moyenne et le flux
de fagon importante (Tableau 1V .6). (iii) Enfin, la source était au-dessus du couvert (hs/ h = 1)
pour les séries S;, Sy et Sg (24/06 et 08/07), alors qu'elle était dans le couvert (hs/ h < 1) pour
lesséries S, et S3 (17/07), ce qui aurait pour effet d augmenter la quantité d’ NH3 absorbée par
le couvert. Mais pour analyser ces différences, en tenant compte des nombreux facteurs
entrant en jeu, il est nécessaire d' utiliser un modéle (cf. Chapitre V).

IV.3.6 Conditions d échange dans le couvert

1V.3.6.1 Profils de vitesse du vent

Les profils de vitesse du vent dans le couvert, a 12 m (mé BM) et 162 m de la source (méat
MM), normalisés par la vitesse de frottement u-, sont représentés en fonction de la hauteur
normalisée z/ h (Figure 1V.14). Tous les profils ont la méme forme, avec un point dinflexion
située souvent |égérement en dessous du sommet du couvert, et une décroissance tres forte
dans le couvert.

C (a) Mét bilan masse r (b) Mét micrométéo.
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Figure IV.14. Profils de vitesse moyenne du vent dans le couvert, normalisés par la vitesse de frottement, us,
mesurée sur le mét MM. (a) Mét bilan de masse & 12 m en aval de la source. (b) Mé& micrométéorologique a
162 men aval delasource.

On note en particulier que les profils au niveau du mé& MM ont tous les mémes
caractéristiques (Figure 1V.14b), alors que le profil S; au niveau du mét bilan de masse est
différent des autres (Figure 1V.14a). Ceci peut étre attribué a la position du mé BM; lors de la
série Sy, le mét BM était situé en milieu du champ (axe O sur la Figure 1V .4), aors que pour
toutes les autres séries, il était situé en bordure nord du champ (voir Figure IV.2). De plus,
I'orientation du vent par rapport aux rangs était différente dans les deux situations. Le point
d'inflexion observé sur la Figure 1V.14a, pourrait ére di a la présence d'arbres a 150 m en
amont.

Sur la Figure 1V.14b (MM), les pentes des profils de vent au-dessus du couvert sont
toutes relativement semblables, ce qui est norma puisque la pente du profil est
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proportionnelle a u- (proche de la neutralité thermique) et que le profil est normalisé par u-.
En revanche sur la 1V.14a (BM), ces pentes changent |égerement entre séries. Ceci indique
gue d'autres parameétres interviennent dans la détermination du profil de vent prés du bord du
champ, et notamment la hauteur du couvert et la direction du vent.

4 4
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Figure 1V.15. Profils de vitesse moyenne du vent dans le couvert, normalisés par la vitesse du vent a la hauteur
du couvert u(h). (a) Mét bilan de masse a 12 m en ava de la source. (b) M& micrométéorologique a 162 m en
aval delasource.

La normalisation du profil de vitesse du vent par u- permet de comparer les profils au-
dessus du couvert, car u- est I'échelle de vitesse caractéristique dans la CLS. La normalisation
par u(h) (Figure 1V.15) permet de comparer les profils dans le couvert (Raupach et al., 1996).
Sur le mét MM (Figure IV.15b), les profils ainsi normalises sont tous tres voisins dans le
couvert. C'est aussi le cas sur le mét BM (Figure 1V.15d), sauf pour la série S;, pour les
raisons évoguées ci-dessus.

On remarque gue la vitesse du vent samortit plus rapidement sur le méa BM que sur le
méat MM. Le coefficient d'extinction ¢ de la vitesse du vent dans le couvert est plus grand sur
BM que sur MM. Ceci est tres certainement di a la présence d'une série de 2 a 5 rangs plus
serréslié alaréalisation du semis en bords de champ, située juste en amont du mét BM.

1V.3.6.2 Profils de température del'air

Le profil de température moyenne de I'air normalisé par la température au sommet du couvert,
en fonction de la hauteur normalisée (Figure 1V.16d), correspond toujours a un gradient
négatif au-dessus du couvert. Celaillustre bien la stratification instable de I'air (air chaud en
bas), due au réchauffement du couvert par |'action du rayonnement solaire.

Dans le couvert, un maximum de température de l'air Tk €st observé. Son amplitude
semble étre proportionnelle au gradient de température au-dessus du couvert, et sa hauteur
Zrmax €galement. Comme le gradient au-dessus du couvert est proportionnel au flux de chaleur
sensible, qui trouve son origine dans le rayonnement net R,, il est probable que Tiax € Zrmax
sont reliés aR..
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Figure 1V.16. (a) Profils de température moyenne du vent dans le couvert, normalisés par la température
moyenne a la hauteur du couvert T(h). (b) Hauteur du maximum de température dans le couvert en fonction du
rayonnement net.

LaFigure IV.16b montre en effet que z.x est d'autant plus faible que le rayonnement est
fort. Il est évident que d'autres facteurs interviennent dans cette relation, comme I'inclinaison
du soleil, I'orientation des rangs, ou le stade de dével oppement.

La présence de Trax indique que cette zone du couvert agit comme une source de chaleur
pour |'atmospheére. Mais cela ne renseigne en rien sur le sens du flux en dessous du maximum,
car d'une part le flux net est la somme de tous les flux et que le sol est une source de chaleur
puisque la température de surface de sol est supérieure a celle du couvert (Figure IV.7), et
d'autre part, il existe des situations de flux a contre-gradient dans le couvert (cf. Chapitre Il ;
Thurtell, 1989).

1V.3.6.3 Caractéristiques de la turbulence

Les écart-types des composantes de la vitesse du vent gy, gy et g, mesurés pendant trois jours
sont donnés sous forme adimensionnée dans le Tableau 1V.7, avec les autres moments des
distributions de vitesses du vent. On constate que les gy, / U« ne varie que de 14% entre les
trois séries, tandis que et gy, / u- varie de 24%, et o, / u- varie de 46%.

Les coefficients d'asymétrie Sk, et Sk, mesurés a 2.5 m de hauteur se situent dans les
gammes citées dans la bibliographie pour des couverts développés (Raupach et al., 1996). Sk,
est relativement éoigné la distribution gaussienne (Sc=0, distribution symétrique), et est
|égérement supérieure aux valeurs courantes a cette hauteur. Sk, est plus proche des vaeurs
gaussiennes, sauf lorsgue la hauteur de mesure se rapproche du sommet du couvert, ou il
devient négatif. La combinaison de Sk, positif et Sk, négatif indique I'existence de périodes de
balayage (U' = 0 et W' < 0) et d'§ection (u' <0 et w = 0) (Collineau, 1993), qui sont beaucoup
plus présents dans |e couvert qu'au-dessus.
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Tableau 1V.7. Caractéristiques des distributions de vitesse du vent mesurées a (1) z=05met x=25m, (2)
z=05metx=150m, et (3) z= 2.5 met x =150 m, atrois dates. La hauteur du couvert ains que lalongueur de
Monin et Obukhov sont également donnés. Les vitesses de frottement utilisées sont u- = 0.37 ms* (24/06),
u- = 0.29 ms* (03/07), u- = 0.22 ms* (30/07).

sonique Jour o,/ u o,/ us O | U« Sky Skw Kuy Kuy h Zn/h U L
(m) (msh)  (m)
24/06/97 2.37 2.09 1.25 0.36 0.15 3.0 39 0.95 2.6 -50
3 03/07/97 3.01 293 142 034  0.07 32 39 1.05 24 -44
30/07/97 2.58 1.42 112 0.33 -1.03 44 4.9 2.06 12 -22
24/06/97 1.09 0.56 0.66 0.9 -1.6 4.3 6.3 0.95 0.53 -50
2 03/07/97 0.74 0.66 0.43 -006 -054 44 6.1 1.05 0.48 -44
30/07/97 1.67 0.24 0.22 -055 -042 58 6.2 2.06 0.25 -22
24/06/97 1.13 0.73 0.65 1.0 -1.4 5.4 75 0.95 0.53 -50
1 03/07/97 0.94 0.78 0.53 0.23 -038 57 7.2 1.05 0.48 -44
30/07/97  1.72 0.23 0.23 0.31 -022 6.1 7.2 2.06 0.25 -22

Le coefficient d'aplatissement Ku, est proche de la valeur gaussienne (Ku = 3). Ku,, est
quant a lui proche de la normalité lorsque z,/h est éevé puisquil augmente de facon
importante quant z,/ h se rapproche de 1. Ku,, prés du couvert est proche de la valeur des
distributions extrémes de Gumbel (Ku =5.4) qui caractérise le haut d'un couvert de prairie
(Aylor et al., 1993).

Les distributions de vitesse dans le couvert et au-dessus sont trés différentes, comme le
montre la Figure IV.17. Les composantes verticales et transversales de la vitesse ont des
distributions bien symétriques au-dessus du couvert. Le coefficient d'asymétrie pour la
composante verticale reste faible pour les deux niveaux (Tableau IV.7). L'asymétrie de la
composante horizontale est plus nette. Elle est visible au-dessus comme en dessous. Le
coefficient d'aplatissement est plus difficile a observer directement. On distingue pourtant que
I'aplatissement de la distribution de w semble plus important dans le couvert qu'au-dessus
(FigurelV.17).
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Figure 1V.17. Digtribution 1D des trois composantes de la vitesse du vent (a) dans le couvert (sonique 1) et (b)
au-dessus (sonique 3). Distribution calculée sur 600x60x4 données avec correction de verticalité le 03/07 entre
9h et 13h. Noter que les axes sont différents sur les Figures (a) et (b).

Le spectre de puissance des composantes de la vitesse du vent des trois anémometres, le
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24/06 et le 30/07, donne dautres informations intéressantes, car entre ces deux dates la
hauteur du couvert passe de 0.95m a 2.1 m, et le vent vient de deux directions différentes
avec des obstacles différents en amont ; des arbres a I'Ouest (24/06), et le bord du champ au
Nord (30/07) (Figure 1V.18).
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FigureIV.18. Spectre de puissance des composantes u, v, w de la vitesse du vent sur chague sonique. Le sonique
3 est a2.5m, tandis que les deux autres sont a 0.5 m, au-dessus du sol. (a) le 24/06 a 9h30 et 10h30, sur un
couvert de 1.0 m de hauteur, u- = 0.37 ms?, L= -50 m . (b) le 30/07 entre 9h00 et 12h00, sur un couvert de
2.06 m de hauteur, u- =0.22ms?, L= -22m. U est la vitesse moyenne sur le sonique n°3. Noter I'erreur de
repliement de bande qui engendre une remontée du spectre aux hautes fréguences.

Si I'on compare tout d'abord les spectres des différentes composantes entre eux pour une
méme situation (Figure IV.18a et b), il apparait que (i) tous les Sy(f) (composante verticale w)
ont une forme quasiment identique, (ii) les Sy(f) N‘'ont pas de composante basse fréquence,
contrairement aux S,(f) et S/(f), dont une grande partie de I'énergie est contenue dans les
basses fréquences. On remarque seulement des transl ations ou des modulations d'amplitude du
spectre, qui traduisent des différences d'échelle de temps de la turbulence. On note dans les
hautes fréquences, que dans le couvert, S,(f) possede une pente plus forte qu’ en dehors, ce qui
pourrait traduire I’ augmentation du transfert d'énergie vers les petites structures par I'action du

feuillage.

En revanche, u et v ont une tres forte composante basse fréquence, pour les mesures hors
du couvert, qui est plus forte encore le 30/07, mais les soniques 1 et 2 situés dans le couvert
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veégétal ne présentent pas cette composante, ce qui montre que |'écoulement dans le couvert est
moins influencé par la topographie du lieu que |'écoulement externe. Le pic en basse
fréquence, observé le 30/07, et qui n'est pas auss fort le 24/06, pourrait étre lié soit a la
direction du vent (bord du champ en amont), soit a des conditions plus instables entrainant
une plus grande variabilité basse fréguence qui se retrouve dans les écart-types de la direction
du vent.

Le 30/07, on note que S(f) sur le sonique 1 situé a 25m du bord du champ est
relativement différente de celle du sonique 2 situé au milieu du champ. Cet écart peut
sexpliquer par la présence du bord du champ, étant donné que le vent étant orienté de biais
par rapport au bord et al'axe des rangs, et de direction trés variable au cours du temps.

Par ailleurs, la mesure continue de g, et de u- sur le mat MM a permis d'obtenir une
estimation de la variation de gy / u- en fonction du paramétre de stabilité z/ L (Figure 1V.19).
Le calcul du rapport o,/ u- en condition neutre, stable, instable donne respectivement
ou/ u- =269+ 0.6, 4.10 £ 0.6, et 3.05* 0.86. Le rapport est plus faible en condition neutre,
car u- est le plus grand. En conditions stables il augmente quand u- tend vers O (ou quand z/ L
tend vers 1, cf. Figure 1V.6). En conditions instables il augmente |égerement. Qualitativement,
Yeeet al. (1995) ont trouve le méme type de résultats.

20 -

u'/u

z/L

Figure 1V.19. Variation du rapport g,/ u. en fonction du paramétre de stabilité z,,/ L. Données quart horaires
entre le 05/07 et le 24/07, mesurés avec |'anémomeétre sonique.

IV.3.7 Concentrations moyennes dans le couvert

1V.3.7.1 Profils verticaux

Les concentrations mesurées sur les trente "tubes a diffusion™ au champ sont représentés sous
formes de profils verticaux sur laFigure IV.20. La source était placée a 1.2 m au-dessus du sol
jusquau 11/07, puis 2.5 m ensuite. Les concentrations mesurées varient entre environ 2 et
800 ug NHz m3, globalement, la concentration & 12m de la source varie entre 250 et
800 g NHs m™ dans le couvert, et de 2 420 pg NHz m> 4150 m.
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Au-dessus du niveau de la source, la concentration décroit avec l'altitude sur le mét BM
(le plus proche de la source). Sur le mét situé a 37 m de la source, la concentration au-dessus
du couvert décroit jusqu'ala série Sg, apres cette date, elle croit entre les deux niveaux les plus
haut. La méme remarque peut étre faite pour le mat MM (situé a 162 m de la source). Cette
observation est a rapprocher de la hauteur de la source qui change lors de la série Sg.

Globalement, sauf quelques exceptions qui peuvent étre liées aux incertitudes de
mesure, la concentration décroit quand la distance a la source augmente, et ce a chaque niveau
de mesure, mais la différence est plus prononcée au sommet du couvert, ou se situe la source.
Plus haut, les concentrations a 12 m (méat BM) et 37 m, sont comparables (sé&riesS; a Ss). Cela
est moins net pour les séries suivantes, car la source était placée plus haut, et le couvert ayant
poussé, la hauteur maximale des méts z/ h diminue.

Les profils @ 12 m présentent des similitudes pour une hauteur de source donnée.
Lorsgue la source est a 1.2 m (S;-Ss), la concentration maximale se situe dans le couvert, ou
elle semble parfois relativement constante (S;, S, Ss), €t ele décroit fortement au-dessus.
Lorsgue la source est a 2.5 m, la concentration maximale est localisee au sommet du couvert
(Ss-Sg), voire au-dessus (Sg-So), et elle décroit dans le couvert et au-dessus. Malgré ces points
communs, il existe une variabilité assez forte, notamment dans le couvert, dont |'origine, qui
peut étre recherchée dans les conditions micrométéorol ogiques et |a structure du couvert, reste
adéterminer.

5
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Figure I'V.20. Profils verticaux de concentration moyenne mesurés lors des séries S; a Syo. Les barres d'erreur
représentent les incertitudes cal culées comme indiqué dans | e texte, de I'ordre de 5.5%.

Les profils de concentration & 37 m en aval de la source possedent certaines des
caractéristiques remarquées sur les profils a 12 m, notamment que la concentration est
maximale dans le couvert lorsgue la source est a 1.2 m et qu'elle est maximale au sommet de
celui-ci lorsgue la source est a 2.5m. La forme du profil au-dessus du couvert est plus
complexe a partir de lasérie S;, et I'on observe sur les séries un point d'inflexion au-dessus du
couvert. Ce point dinflexion suggére I'existence d'un écoulement complexe en aval de la
source, seul capable de générer un tel profil. La complexité de I'écoulement pourrait provenir
du changement de rugosité, de la direction du vent par rapport au rangs, de la faible pente du
terrain (< 0.5%), ou de la présence d'une zone de densité de semis plus éevée entre environ
8 et 12 m en aval delasource.

Les profils de concentration sur le mé MM présentent également un point d'inflexion,
dans toutes les séries. C'est adire que la concentration est plus grande au-dessus du couvert en
dessous. Ces observations semblent corroborer I'hypothese d'un panache qui séléve
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rapidement, mais le processus qui conduit a cette élévation n'est pas clair.

1V.3.7.2 Estimation des flux horizontaux — contr6le de la source

Le flux horizontal passant a travers le méat BM, situé a 12 m de la source ont permis de
vérifier le débit de cette derniére. Le Tableau IV.8 reprend I'ensemble des estimations. Le flux
estimé sur le mét bilan de masse, Ssu, est toujours supérieur au débit de source Syce, d'au
moins 54% et d'au plus 460%. L'incertitude sur Sgv ayant été estimee superieure a 83%, cette
comparaison démontre, dans certains cas au moins, I'existence d'un flux horizontal (par m?)
plus important (de I'ordre de 2 a 5 fois) au niveau du mét bilan de masse que celui émis en
moyenne par la source.

Tableau I'V.8. Comparaison entre débits de source mesurés sur le dispositif d'émission Sy €t estimés sur le mét
bilan de masse Szy. L'estimation du flux passant au-dessus du mét BM est faite par extrapolation d'une fonction
exponentielle a partir des deux points les plus hauts du profil de flux (cf. IV.2.5.5). Fgy est le flux horizontal
pour une hauteur inférieure a5 m (sur le mét bilan de masse). L'incertitude sur Sgy est comprise entre 41 et 83%.

Série Ssc Sem Fem (£5m) Différenceentre  Rapport de Fgm (< 5m)
Sem €t Ssc sur Sgm
pgNHzmts! pgNHsm?s?  pgNHzm?s? % %
S1 1514 2588 1952 71% 75%
S2 1493 2593 1906 74% 74%
S3 829 1276 1061 54% 83%
S5 1358 2750 1925 103% " 70%
s6* 1099 3470 1859 216% " 54%
S7 1362 3191 1685 134% " 53%
S8 1235 6940 3003 462%" 43%
S10 1326 2473 1483 86% " 60%

Différence supérieure & l'incertitude sur I'estimation de Fey. * Changement de hauteur de la source.

Ce flux horizontal plus élevé peut avoir plusieurs causes : (i) la source n'est pas
homogene, et certaines sections émettent plus que dautres, entrainant des variations en
fonction de la direction du vent, (ii) I'orientation non perpendiculaire du vent par rapport ala
source entraine un enrichissement de I'air en NH3 supérieur a celui escompté, c'est a dire que
I'on ne peut pas diviser le débit total de source par la longueur du tube pour calculer le débit
linéaire. Ce biais dépend de la direction du vent et peut entrainer un accroissement de la
concentration d'environ 15% a 100 m en aval de la source (Esplin, 1995), ce qui n’'est pas
suffisant pour rendre compte de I’ écart observé. (iii) latopographie du lieu et la structure de la
végétation, ains que |'orientation des rangs provoquent d’ importants flux turbulents, dirigés a
contre gradient. En reprenant les mesures sur maquette de Legg et al. (1986), on estime en
effet que le flux turbulent de scalaire ax/ h =10 est d'environ 15% du débit de source, ce qui
est encore insuffisant.

Sans analyser en détails ces hypotheses, ce qui sera fait dans la partie discussion, il
apparait que la différence relative dépend en effet de la direction du vent, mais dépend peu
d'autres parametres tels que la hauteur du couvert. Le coefficient de corrélation linéaire entre
la différence relative entre Syce €t Sgvm €t la direction du vent est de 0.53, tandis qu'avec la
hauteur du couvert, il n'est que de 0.28. Ces coefficients sont toutefois peu représentatifs, vu le
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faible nombre de données

Le rapport du flux horizontal en dessous de 5m sur le flux horizontal total (Tableau
IV.8, derniére colonne) décroit globalement au cours de la période. Cette décroissance peut-
étre attribuée (i) au changement de hauteur de la source, et (ii) a l'accroissement de la
végétation qui entraine une diminution de la hauteur au-dessus du couvert (5-h) / h.

Par alleurs, il apparait également que la différence relative entre Sgy €t Syce, @NS que la
fraction du flux passant en dessous de 5m (Tableau 1V.8), est liée aux fluctuations de
direction de vent. En effet, lorsque les fluctuations de direction du vent augmentent, Fgyv / Ssm
diminue, et la différence entre Sgv et Syce augmente. Ce dernier point pourrait souligner
I'existence d'une composante turbulente du flux importante. Toutefois, les fluctuations de
direction de vent et la hauteur du couvert sont corrélées de telle sorte que ce résultat pourrait
étre un artefact, et il est donc difficile de conclure sur ce point, si ce n'est en faisant remarquer
gue les plus grandes fluctuations de direction du vent correspondent aux plus grandes valeurs

de Su.

Enfin, il faut évoquer la possibilité que la source ait été endommageée au cours des séries
de mesures, de sorte que la partie située alI'Ouest, c'est a dire dans la direction des @ négatifs,
ait une densité supérieure a l'autre moitié. 1l est en effet notable que les trois séries durant
lesquelles Sgv est maximal (Ss, S7, Sg) correspondent a une orientation du vent vers les Nord-
Ouest, alors que dans toutes les autres le vent est dirigé vers la moitié Ouest de la source.

0.02 [
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001 [ o
o o@&go o%)
OO ‘OO ‘

0.00 L2
180 -120 60 O 60 120 180

Direction du vent (°)

Concentration normalisée par le
débit linéique de source, sm™

Figure 1V.21. Concentration moyennes du méa MM, divisée par le débit de source Qg en fonction de la
direction moyenne du vent sur 15 min. La direction du milieu de la source est matérialisée par le droite (+17°).

La concentration mesurée sur les anayseurs a flux continu sur le mat
micrométéorologique ne confirme pas cette observation (Figure 1V.21). La concentration est
plus élevée lorsque le vent est orienté vers I'Est. On ne peut donc pas conclure définitivement,
car la zone ou la concentration est la plus élevée correspond aussi au directions du vent les
mieux orientées, et il N'y a pas de points avec < 0 danslagamme || < 60°.

214 Short-range dispersion and deposition of atmospheric ammonia, PhD thesis, 2000.
Benjamin Loubet, UMR EGC, 78850 Thiverval-Grignon, France
Benjamin.Loubet@grignon.inra.fr



V. EXPERIMENTATIONS

1V.3.7.3 Gradients horizontaux dans le couvert

Les concentrations moyennes en NH3 sont représentées en fonction de la distance a la source.
Afin de tenir compte de la direction du vent, et malgré les réserves exprimées concernant son
effet (Esplin, 1995), la distance a la source est considérée comme la distance suivant la
direction moyenne du vent Xcorr = X/ cos(6), ou @ est ladirection du vent par rapport a l'axe
des méts. Afin de comparer les situations, la distance est également adimensionnée par la
hauteur du couvert.

Globalement, les concentrations décroissent tres rapidement ; de plusieurs ordres de
grandeur sur des distances de I'ordre de x/ h= 100. Seuls les profils des séries Sg et Sy
présentent des caractéristiques différentes des autres, et il y a tout lieu de penser que la
direction du vent par rapport a la source pourrait étre a l'origine de cette différence, car c'est
lors de ces séries, que ladirection du vent était la plus éloignée de celle de I’ axe des méts.
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Figure I'V.22. Concentration en NH; en fonction de la distance en aval de la source, corrigée de la direction du
vent, et normalisée par la hauteur du couvert, pour les séries S; a Syp. Les trois hauteurs de mesure correspondent
aux hauteurs des petits méts de Ferm (4 sur laFigure IV.3).

1V.3.7.4 Concentrations adimensionnées

Afin daler plus loin dans la comparaison des concentrations d'yus, celles-ci ont été
adimensionnées. Pour construire cet adimensionnement, trois échelles les plus représentatives
des conditions de dispersion ont été utilisées ; (i) comme échelle de longueur, la hauteur du
couvert h, (ii) comme échelle de vitesse, la vitesse de frottement u-, et (iii) comme échelle de
"source”, le débit linéaire de source Syce (OU Sgv). L'échelle de concentration proposée C- est

définie par

C*= %’Ceu*/h

(IV.27)|
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Figure 1V.23. Profil vertical de concentration adimensionné C/ C. en fonction de la hauteur adimensionnée sur
le méa BM. (a) Adimensionnement utilisant le débit de source Sy (b) Adimensionnement utilisant le débit de
source estimé sur le mét bilan de masse Sy. Les barres d'erreur ont été omises par souci de clarté.

Les Figures IV.23a,b représentent les profils verticaux de concentration adimensionnée
sur le mét BM, en utilisant Syce €t Sgy comme débit source de référence. Par rapport aux
profils non adimensionnés (Figure 1V.20), I'adimensionnement permet de regrouper quelque
peu les profils.

Sur la Figure IV.23Db, les profils S, Sz, Ss, S7, S0, SONt Similaires dans la tranche de
hauteur 1 < z/ h. De la méme fagon, les profils S;, Ss, Sg, sont semblables entre eux. Les
seules variables qui pourraient discriminer ces deux groupes de courbes sont la température du
couvert T, et du sol T, qui sont plus élevées pour le premier groupe, et I'humidité relative qui
est plus grande pour le second. Pour e premier groupe de courbes, |la température du couvert
est généralement plus de deux degrés supérieure a celle de I'air au sommet du couvert, sauf
pour la série Syo. Cela pourrait indiquer un effet de stabilité, mais le paramétre de stabilité ne
présente pas de différence flagrante entre les séries.

Les profils de concentration normalisés sur les deux autres méts de mesure (Figure
IV.24a,b), ne se regroupent pas de la méme facon,. En particulier, les concentrations du méat
situé a 37 m en ava de la source (Figure 1V.24Q) présentent une variabilité relativement
importante.
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Figure 1V.24. Profils verticaux de concentration adimensionnée en fonction de la hauteur adimensionnée sur les
méts situés a (a) 37 m, et (b) 162 m en aval de lasource. Cy, est la concentration de fond. Les adimensionnement
utilisent le débit de source estimé sur le mét bilan de masse Sy

Le méme adimensionnement permet d’étudier I'évolution de la concentration dans le
couvert en aval de la source. La concentration moyenne dans le couvert a été estimée comme
la moyenne des concentrations mesurées sur chacun des denuders situé en dessous du sommet
du couvert. Ainsi le nombre de denuders utilisé dans le calcul de la moyenne a augmenté au
cours de I'expérimentation, de 1 au début, a 3 alafin, puisque le couvert sest développé alors
gue les hauteurs de mesures sont restées fixes.

La concentration moyenne dans le couvert, normalisée par le débit de source est
représenté sur les Figures IV.25a,b en fonction de la distance normalisée a la source. Les
mesures obtenues avec les analyseurs en flux continu (Amanda) sont également représentés.
Les deux figures représentent les mémes données sur un graphique log-log (Figure IV.25a) et
avec une échelle normale (Figure 1V.25b).

Sur cette Figure, les 8 séries de mesures se regroupent en une courbe unique de type
fonction puissance (une droite sur le graphique log-log), alors qu'ils correspondent a des
structures de couvert, et des écoulements différents (vitesse du vent, stabilité). L'intervalle de
confiance a 68.3% (correspondant a un écart-type) montre que laloi est toutefois sujette a une
forte incertitude.

Cette incertitude peut étre également représentée par les écart-types des paramétres de la
fonction de régression. Celle-ci est de la forme Ln(y) =alLn(x)+ b. En rédisant une
régression linéaire avec cette fonction, on obtient pour a et b les écart-types suivants:
0,=0.15 et g, =0.55, avec a=-1.5et b=1.4. L'incertitude relative est donc d'environ 10%
sur la pente a de la fonction dans la représentation log-log, donc sur I'exposant de la fonction
puissance dans la représentation normale (Figure IV.25b). L'incertitude sur b entraine une
variation dans le coefficient multiplicateur ¢ de la fonction puissance (FigurelV.25b). En
effectuant la transformation exponentielle, on trouve comme gamme (entre crochets) pour c,
c=4.2[24;73].
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Figure I'V.25. Concentration moyenne dans le couvert, adimensionnée par Sy, en fonction de la distance a la
source corrigée de la direction du vent et adimensionnée par la hauteur du couvert h. (a) Représentation log-log.
L'intervalle de confiance a 68.3% est représenté par les traits en pointillés. (b) Echelle normale. La fonction
puissance obtenue par régression linéaire sur les coordonnées log-log est représentée en pointillée. La gamme
d'incertitude sur les paramétres de cette fonction est donnée entre crochets.

Noter également que le coefficient de corrélation r 4, entre les deux parametres a et b est
presque égal a -1 (rap =-0.97). Ce coefficient est calculé comme indiqué dans Press et al.
(1994). Ce réaultat signifie que a et b sont anticorrélés. Comme la transformation
exponentielle est monotone, la plus grande valeur de b (7.3) dans la gamme dincertitude

correspond donc alaplus petite valeur de a (-1.65).
IV.3.8 Bilan des données moyennes sur chaque série

Afin de constituer une base de donnée aussi compléte que possible pour la validation du
modéele de dépdt sec, mais aussi pour |'analyse des résultats expérimentaux, les valeurs
moyennes des variables d'intérét sur les périodes expérimentales correspondant aux séries S,
S-S, S-S €t Sy, SONt récapitulées dans les Tableaux V.9 alV.12. Ces tableaux ne sont pas
commentésici, maislalégende est détaillée sur chacun d'eux.

Tableau 1V.9. Hauteur de mesure, du couvert, et de la source ; débit de la source estimée par différentes
méthodes, direction moyenne du vent et son écart-type, et surface foliaire par unité de surface du sol.

Série Hauteur Hauteur de  Hauteur du Débit de Débit de Direction Ecart type de Indice
moyennede  lasource couvert source?! source? moyenne ladirection du foliaire
mesure du vent vent®

m m m pugNHam?*s®  pgnpamts?  °/axemats ° m? m2
S1 16 12 1.0 1514 2588 5 21 15
2 13 12 13 1493 2593 29 42 3.0
3 12 12 13 829 1276 31 36 3.0
S5 11 12 15 1358 2750 18 101 32
S6 1.0 25 16 1099 3470 -10 115 33
S7 05 25 21 1362 3191 -47 83 39
8 05 25 21 1235 6940 -47 113 4.0
S10 1.8 25 2.1 1326 2473 34 84 4.6

T Mesuré sur le dispositif d'émission, avec une incertitude de 7 & 9%. 2 Estimé a partir des mesures de concentration sur le mét bilan de
masse, avec une incertitude allant de 40 & 90%. 3 Estimé comme la somme quadratique de la moyenne des écart-types de &'sur 15 mn., et de
I'écart-type des moyennes sur 15 mn. 4 Calculée comme la moyenne géométrique des deux niveaux de mesure, rapportés & la hauteur de
déplacement d.
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Tableau 1V.10. Caractéristiques turbulentes moyennes: vitesse de frottement u., hauteur de déplacement d,
longueur de rugosité z,, longueur de Monin et Obukhov L. Termes du bilan d'énergie : Rayonnement net R,, flux
de chaleur dansle sol G (compté positivement vers le haut), flux de chaleur sensible H, et latente AE.

Série ux € d 2 L Rn G H AE
ms? m m m W m? W m? W m? W m?
S 0.36+0.10 0.74 0.10 -31+31 201+ 91 -8+ 10 101+ 44 92+ 70
S2 0.30+0.02 0.95 0.13 -33+9 477 + 105 -50+ 12 86 + 20 341 + 100
S3 0.36 + 0.03 0.95 0.13 -68 + 22 470 £ 98 -87+17 75+ 26 308+ 70
S5 0.23+0.02 1.13 0.15 -24+14 401 + 142 -78+ 22 57+ 28 267 + 100
S6 0.19+ 0.06 1.20 0.16 -65+ 216 269 + 240 -55+ 35 22+ 25 170 +£ 180
S7 0.25+0.03 1.55 0.21 -66 + 16 487 + 88 -64 + 12 55+11 369 + 80
S 0.29 + 0.02 1.55 0.21 -95+ 25 444 + 112 -44 + 15 61+ 15 337+ 100
S10 0.25+ 0.05 1.57 0.21 -34+ 43 96 + 139 -44 + 67 50 + 67 1+ 150

Tableau 1V.11. Température du couvert T, de la surface du sol T, et de I'air a 1 m au-dessus du couvert T,,
humidité relative de I'air HR, déficit de pression de vapeur DPV, rayonnement photosynthétiquement actif au-
dessus (PAR,) et dans le couvert (PAR,).

Série Tc® Ts Ta HR® DPV PAR, PAR.
°C °C °C % Pa W m? W m?
S1 160+14  173+17 151+10 72+8 576 + 170 140 + 62 60 + 17
2 246+15 249+22  224+09 65+ 4 911 + 160 333+ 66 50+ 15
3 263+09 267+10 241+05 54+ 2 1329 + 70 335+ 60 45+ 21
S5 267+15 269+14 251+04 53+2 1466 + 80 294 + 90 32+18
S 248+37 267+30 242+28 59+ 12 1289 + 470 196 + 164 25 + 24
s7 250+08 256+09 225+0.3 66 + 2 909 + 70 350 + 56 28+ 10
(>3] 231+17 242+20 210+11 62+3 947 + 140 318+ 73 34+ 10
S1I0 263+11 273+12 26.8+09 41+3 2082 + 170 262 + 103 11+7

Tableau 1V.12. Résistances aux échanges de gaz dans et au-dessus du couvert pour la vapeur d'eau : résistance
amosphérique a 1 m Ry(1 m) , résistance d'excés du couvert Ry, résistance totale du couvert R., résistance
stomatique du couvert R. La résistance stomatique modélisée par I'Egn. 1V.24 est également donnée R (modéle),
ainsi que larésistance stomatique par unité de surface foliairers, Médiane + écart-type.

Série RLlm} Ro{H20} R{H-0} R{H20} R{H20} r{H20}
modéle
sm? sm? sm? sm? sm? sm?

S 16.1+48 69+21 176 £ 92 159 + 93 119+ 17 309+ 181
S 157+ 1.0 78105 79+ 17 56+ 18 169 + 54 75+ 6
S 134+11 6.5+ 05 113+ 18 94 + 18 284 + 54 89 + 22
S 19.0+ 20 102+ 1.3 138 £ 32 110+ 34 358 + 109 101+ 33
S 28.1+30.8 139+ 12 181+ 124 131+ 108 438 + 360 624 + 900
S; 151+17 92+10 71+ 14 54+ 14 208 + 52 83+ 19
S 13.0£09 78+06 7717 62+ 17 245 + 69 72+9
Sio 159+ 36 9825 199 + 115 179+ 115 820 + 530 171 £ 153

1V.4 Discussion

Les mesures réalisées au cours de cette expérimentation ont servi alavalidation du modéle de
dépbt sec local présenté dans le chapitre I11. Les résultats obtenus sont d'abord discutés, pour
(i) essayer didentifier les paramétres climatiques et physiologiques qui influent le plus sur les
processus de dispersion et de dép6t local, et (ii) proposer des estimations de dépots locaux, et
leurs incertitudes, en utilisant les données mesurées ou déduites des mesures, et des modeles
extrémement simples.
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IV.4.1 Dispersion en aval dela source

L'évolution de la concentration de surface C. a proximité d'une source dNHs; est I'une des
variables déterminantes dans le processus de dépbt sec, car le dépdt sec est directement
proportionnel a C; (Asman, 1998). Les autres facteurs essentiels sont |a résistance du couvert
al'absorption dNH3, Renns (Fléchard et al., 1998) et e point de compensation stomatique “du
couvert” Cs (Sutton et al., 1998). L'une des questions clés dans I'étude du dépbt sec, est de
savoir lequel de ces facteurs est dominant, sil en est un, et dans quel casil I'est.

Plusieurs études de modélisation, semblent montrer que I'évolution de la concentration
atmosphérique en aval d'une source de surface est déterminée par la dilution (Asman et al.,
1989; Asman et al., 1998; Sutton et al., 1998). Les données recueillies dans cette éude
apportent une base expérimentale pour discuter cette question, en introduisant en plus la
structure du couvert comme facteur de la dispersion en aval de la source.

Il existe peu de données expérimentales relatives a la dispersion dNH3 a proximité d'une
source, et plus généralement relative a la dispersion d'un gaz quelcongque a proximité d'une
source dans la couche limite de surface. On peut citer les études suivantes : Project Prairie
Grass (Barad, 1958), couche limite planétaire (Gryning et al., 1987), en soufflerie (Snyder,
1992) et récemment, (Yee et al., 1995). Pour lI'ammoniac, les études existantes sont :
concentration en aval d'un épandage (Sutton et al., 1997,1998; Milford et al., 1997; Glorennec
et al., 1999), concentration moyenne autour d'un batiment d'élevage (Sommer et Jensen, 1991;
Fowler et al., 1998), concentration moyenne en aval d'une zone agricole (Asman et al., 1989).
Des données de dispersion de scalaire passif dans le couvert sont également disponibles. en
soufflerie (Legg et al., 1986), sur couvert de luzerne (Leclerc et al., 1988).

1IV.4.1.1 Profils verticaux de concentration

Les profils verticaux de concentration mesurés en aval de la source (Figure 1V.20; Figure
IV.23a,b; Figure 1V.24a,b) présentent des caractéristiques identiques a celles présentées par
Legg et al. (1986) et Leclerc et al. (1988) qui avaient placé la source juste en dessous du
sommet du couvert, donc dans des conditions comparables aux séries S- Ss et Sy- Sp0. En
particulier, il apparait que les différences de formes de profils observées entre les séries Sp- Ss
et S;- Sip sont liées au fait que la distance adimensionnée x / h varie parce que h varie, et aussi
parce que la direction moyenne du vent change. La FigurelV.26, qui reprend les données
publiées par Leclerc et al. (1988), montre clairement que trés pres de la source, le maximum
de concentration se situe a la hauteur de la source, et plus loin, la concentration au niveau du
sol augmente : le maximum du profil se déplace vers le bas quand le panache se disperse.
C'est aussi ce que montrent les données de Legg et al. (1986).
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Figure 1V.26. Profil de concentration en CO, normalisée par C., a deux distances en aval de la source, pour une
source située ahs/ h = 1. Donnéestirées de Leclerc et al. (1988).

Il est également intéressant de constater que Legg et al. (1986) obtiennent en soufflerie
des vaeurs de température, normalisée de fagon identique ala notre, équivalente a celles de la
Figure IV.23b. La distance a laquelle ils font leur mesure (x/h=13 ; x. =0.079 m) est
comparable acelle du mét BM (5< x/ h < 12). Lavaeur adimensionnée de Legg et al. (1986)
doit étre multipliée par k = 0.4 pour obtenir le méme adimensionnement que nous (Us — Us).

Si I'on pousse la comparaison aux profils mesurés a plus grande distance de la source
(Figure 1V.24), c'est adire environ x/ h =20 a 40 (Figure IV.24a), et x/ h =80 a 160 (Figure
IV.24b), on trouve que globalement, les profils mesurés sont environ 2 fois plus faibles a
x/ h=20-40 et 10 fois plus faibles a x/ h=80-160, que ceux de Legg et al. (1986). Par
ailleurs, les profils a x/ h = 20-40 présentent une forte variabilité, mais ont globalement les
méme caractéristiques que Legg et al. (1986), avec une concentration qui décroit avec
I'altitude. Pour ce qui est donc de laFigure IV.24a, |es résultats sont encore comparables, dans
les limites des incertitudes de mesure et de la variabilité des conditions extérieures comparées
aux mesures en soufflerie.

En revanche, a x/ h=80-160 (Figure 1V.24b), le profil est résolument différent des
mesures de Legg et al. (1986), car il est inversé. En effet, on observe sur la Figure IV.24b un
maximum de concentration au-dessus du couvert, alors que I'on sattend a un maximum au
niveau du sol. Deux raisons peuvent expliquer ces différences de forme de profil et d'ordre de
grandeur des concentrations normalisées; (i) le fait que la source ne soit pas de dimension
infinie et que la direction du vent ne soit pas perpendiculaire a celle-ci, peut entrainer une
concentration moyenne plus faible que celle attendue, et (ii) le dépbt de I'ammoniac sur la
végétation pourrait entrainer une concentration plus faible dan le couvert, ains qu'une
concentration globalement plus faible.

Toutefois, d'autres facteurs pourraient jouer un réle comme le changement de rugosité,
la dispersion latérale du gaz, ou la stabilité. La difficulté pour interpréter les mesures de
dispersion en fonction des facteurs microclimatiques et physiologiques justifie I'emploi d'un
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model e comme moyen d'interpréter ces mesures ainsi que de comprendre I'effet de certains de
cesfacteurs.

1V.4.1.2 Profils horizontaux de concentration

Les profils horizontaux de concentration moyenne dans le couvert, des 8 séries de mesures
(Figure 1V.25) présentent comme nous |'avons vu des similitudes, et peuvent étre caractérises
par une fonction puissance du type C/C- =c(x/h)® avec comme gamme pour a €t C ;
a=-15[-1.35;-1.65] et c=4.2 [2.4 ; 7.3]. La Figure 1V.27 compare les données de la
Figure 1V.25 avec celles de Doran et Horst (1985) (DH), Fowler et al. (1998) (FO), et
Sommer et Jensen (1989) (SJ). Ces données correspondent a des situations extrémement
différentes (voir la légende pour les détails), mais les gradients adimensionnés représentés sur
laFigure V.27, possedent des caractéristiques semblables.

1E

" 01E > S1-S10
=~ E x FO
ey
« + s
S
O o DH

001 E

0.001

0 1 10 100 1000 10000

x/h

Figure 1V.27. Comparaison des gradients horizontaux de concentration normalisée en aval d'une source. S;-Syo:
Mesures de la Figure 1V.25. DH: concentration en SFg mesurées autour d'une source point, sur prairie aride,
Z, = 0.03, conditions stables (Doran et Horst, 1985). FO: concentration moyenne annuelle en NH; mesurés autour
d'une batterie de volaille dans un couvert forestier (Fowler et al., 1998). SJ: concentration en NH; moyenne sur 6
semaines, mesurée en aval d'un bétiment d'éevage sur couvert cultivé (Sommer et Jensen, 1991). Pour les deux
bétiments d'élevages e terme source S a été estimé comme |'émission moyenne divisée par la dimension latérale
delasource (20 m).

La Figure IV.27, montre que les coefficients ¢ des différentes courbes sont relativement
comparables, puisgue le rapport entre les courbes est inférieur a 10. Il ne faut toutefois pas
conclure trop vite que cet adimensionnement permet de rendre compte des différences entre
types de source (ligne ou point). En effet, afin d'obtenir un débit linéique S( pg NHz m™ s%) a
partir d'une source point (en pg NH3 s), le débit de source a été divisé par la circonférence de
la zone source, qui est prise égale a 1 pour une source réellement ponctuelle (DH). Ainsi pour
le batiment d'élevage (SJ) et la batterie (FO), le débit de source a été divisé par 21120, en
prenant 20 m comme dimension caractéristique du baiment. Cet adimensionnement est
justifié par le fait que pour une source point continue, le champ de concentration est en

1/2rmr, our est la distance a la source (Csanady, 1980). On peut également justifier ce choix
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par le fait que le débit linéique est le débit par unité de longueur de source, longueur qui est
égale alacirconférence de la source.

Les pentes des droites sur le graphique log-log (Figure 1V.27) sont relativement
différentes, et de maniére générale, la pente est moins forte pour les trois situations avec des
sources ponctuelles. Ce résultat est inverse a ce que prédisent d'autres observations ainsi que
les expressions théoriques qui sont reprises dans le Tableau 1V.13. En effet, le gradient
horizontal est plus fort (exposant a plus grand en valeur absolue) pour une source point que
pour une source ligne, car ala diffusion latérale vient s gjouter a la diffusion verticale comme
facteur de dilution supplémentaire. Pour une source ligne infinie, il n'y a pas de diffusion
latérale car il n'y apas de gradient latéral.

Le Tableau 1V.13 montre que le terme a est globalement plus élevé en valeur absolue
que celui prédit pour une source ligne par différentes théories de la dispersion dans la CLS
(Gifford, 1968; Huang, 1979), ou les observations expérimentales (Sutton, 1953). Ceci
pourrait étre le signe d'un dépdt, mais cette hypothese demande, pour étre validee, I'utilisation
d'un modéle. On remarque en revanche, que les parametres a pour les courbes DH, JS et FO
de laFigure 1V.27 sont en géenéral plus faibles que ceux prédits par la théorie (Gifford, 1968;
Huang, 1979) ou les observations (Sutton, 1953). En ce qui concerne les données de DH, cela
pourrait sexpliquer par le fait que dans leur étude |'écoulement est stable.

Tableau 1V.13. Paramétre a de la loi en puissance x* selon différents modéles théoriques et observations, pour
une source point et une source ligne au niveau du sol. Les paramétres des courbes de la Figure IV.3 sont

compareés.
a(loi x®) Type de source Type de donnée Auteurs

-0.8 point observation Figure V.3 (DH)
-1.2 point observation Figure V.3 (FO)
-1.3 point observation Figure V.3 (J9)
-1.8 point observation Sutton (1947)
-1.7 point modéle diffusif Huang (1979)
-1.9 point Lagrangien Gifford (1968)
-15 Ligne Observation Figure V.3 (S1-Sw0)
-0.9 Ligne Observation Sutton (1953)
-0.9 Ligne modéle diffusif Huang (1979)
-1.0 Ligne Lagrangien Gifford (1968)

L'étape suivante est d'étudier les variations delaloi C/ C- = ¢ (x/ h)® entre chaque Série,
pour déterminer Sil existe une variabilité en fonction des facteurs microclimatiques ou du
couvert. Pour cela, pour chaque série prise séparément, les parameétres c et a ont été estimés.
La meilleure corrélation linéaire qui ait été trouvée est entre I'exposant a et le paramétre de
stabilité z/ L, le terme c étant alors anticorrélé. Le terme a diminue en valeur absolue (la pente
est moins forte mais négative), lorsque z/ L tends vers O (situation neutre). Le coefficient de
corrélation linéaire est de 0.5. Cela indique que lorsque la stratification est instable, la
concentration dans le couvert décroit moins vite en aval de la source.
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Par ailleurs, la variation de concentration de surface en fonction du paramétre de
stabilité, prédite par les modéles simplifiés de dispersion (Huang, 1979), est inverse a celle
observée ici. Ces modeles prédisent en effet que a augmente en valeur absolue lorsque
I'instabilité augmente, or nous observons le contraire.

Le fait que le coefficient ¢ soit anticorrélé apporte un éément de réponse plausible a
cette observation, qui serait lié au dépdt: en conditions instables, les échanges verticaux a
I'interface couvert-atmosphére sont plus forts, ce qui implique gu'une plus faible fraction de
I'NH3z émis pénétre le couvert, entrainant comme l'indiquent les valeurs de c, une
concentration plus faible dans le couvert pres de la source, et donc un dépét plus faible pres de
la source. Toutefois, la faible gamme de variation de z/ L ([-0.05 ; 0]) ne nous permet pas de
conclure de fagon définitive, méme si la variation de a observée n'est pas négligeable [-1.4 ; -
1.8].

Le terme a est également corrélé positivement avec la résistance stomatique R.. Le
coefficient de corrélation est certes faible (0.228), mais c'est la variable présentant la
corrélation est la plus forte, apres z/ L. De plus, ce résultat appuie I'hypothése formulée ci-
dessus ; a augmente (le gradient horizontal est plus faible) lorsque Rs augmente, car il y a
moins de dépbt puisgque les échanges stomatiques sont diminués. Toutefois ces hypotheses
reposent sur peu de donneées, sujettes elless-mémes a de fortes incertitudes, et il n'en faut tirer
aucune conclusion définitive. On note simplement gqu'elles sont cohérentes avec les données
expérimentales.

IV.4.2 Estimation des dépots secs d'NH3

Apres avoir étudié en détail les gradients horizontaux de concentration dans le couvert, nous
avons cherché a estimer les quantités d'NH3 déposées. L'estimation par un bilan de masse est
impossible puisquiil I'incertitude de cette méthode, entre 40 et 80%, ne permet pas d'estimer
un dépot sur 10 m, qui pourrait au grand maximum atteindre 10% du débit de source (Asman,
1998). La forte incertitude provient pour 1/3 de I'extrapolation du profil au-dessus du mét de
mesure, qui est nécessaire étant donné la quantité importante dNHz passant au-dessus. Un
autre tiers de l'incertitude provient de la composante turbulente du flux horizontal, qui n'est
pas mesurable pour I'ammoniac avec latechnologie actuelle.

Le dépbt sec a donc été estimé en appliquant un modele de dépdt simplifié, de type
«grande feuille» (Sutton et al., 1995a). Ce modele permet d'estimer la quantité déposée a
partir de la concentration moyenne dNH3 dans le couvert C, et de Rs, Ry, Ry, €t de Cs. Nous
avons une estimation de C. (Figure 1V.25), de méme nous avons estimé Rs et R, (Tableau
IV.12). Nous devons donc estimer R, e Cs. Cs a été estimé a partir dun travail
complémentaire (Loubet et al., 1999c; Annexe B), tandis que R, est estimé a partir de I'Eqn.
[11.74.
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La relation entre le flux de dépbt F4 et la concentration dans le couvert sécrit
simplement (voir par exemple Sutton et al., 1995a) :

_ G Rel | CsR
Fa = - Rb{l_ Rb} "RoRs (1V-28)

1
RyT+ R+ R,*

avec R = (1V.29)

Rs a été estimée et est donné pour chaque série dans le Tableau IV.12, avec R,. Noter qu'il
Sagit ici de résistances pour I'ammoniac, Rans, €t Ronwz, qui sont donc estimées a partir des
résistances pour la vapeur d'eau en appliquant un facteur de correction (Tableau 11.10 et Eqn.
11.66). La résistance R, est estimée en fonction de I'humidité relative de I'air mesurée au-
dessus du couvert HR, a partir de larelation suivante (Eqgn. 111.74 ; Sutton et al., 1995b) :

Ry = 2% (1v.30)
oll R, est en sm™. Cette paramétrisation empirique est basée sur des mesures en chambres,
sur des especes différentes du mais, mais €elle a été utilisée dans la modélisation de flux sur
des couverts et conditions variées (Sutton et al., 1995a; Fléchard et al., 1998; Sutton et al.,
1998). Cette paramétrisation constitue donc une estimation non validée pour cette
expérimentation.

Le point de compensation stomatique pour NH3 Cs, est une fonction complexe des
conditions microclimatiques (température), de la physiologie de la plante, de son stade de
développement et de sa nutrition azotée (Schjerring, 1997; voir Chap. Il et Ill). La relation
avec latempérature est connue et peut étre découplée pour obtenir une variable qui ne dépend
gue de laplante (physiologie, stade) et des apports d'azote (Eqgn. 111.82, repriseici) :

Ti-25 j
298 x (T+273)) "

Cs = 479107, exp(10396 r (IV.31)

ol Cs est en pg NHs m, T; est la température du feuillage (°C), et /™ est égal au rapport de la
concentration en ion NH," sur la concentration en proton H* dans I'apoplasme, [NH;'] / [H],
sans dimensions. /~ est une fonction de I'espéce, du stade de développement, ainsi que de I'age
des feuilles (Schjarring, 1997; Sutton et al., 1993). Il peut étre estimé par une méthode basée
sur I'extraction de I'apoplasme des feuilles par centrifugation (Husted et Schjarring, 1995).
Une étude expérimentale, complémentaire a cette these, a é&é menée al'Institute of Terrestrial
Ecology d'Edinburgh pour déterminer la variabilité de /- en fonction des apports d'azote, et du
stade de développement (Loubet et al., 1999c). Ce travail a permis de déterminer |'évolution
de /" en fonction de I'apport d'azote sous forme de nitrate d'ammonium (Figure |V .28).

D'aprés la Figure V.28, on voit que /~ qui correspond aux quantités d'azote apportées
sur la parcelle étudiée ici, se situe entre 1000 et 10000. L'incertitude sur les estimations de /-
est importante, et globalement de I'ordre de 100% a 200% (Loubet et al., 1999c), mais I'on
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voit que la variation de /- en fonction de I'apport est exponentielle, et est donc beaucoup plus
importante que l'incertitude sur I'estimation de chague point. Ces valeurs élevées de I
correspondent bien aux gammes données dans la littérature, pour des cultures intensives (8ll,
Tableau 11.14). Le point de compensation Cs correspondant aux températures du couvert
mesurées (16°C-27°C; Tableau 1V.11), varie entre 2 et 40 pg NH; m™. C'est aussi ce que
trouvent Sutton et al., (1998) sur une prairie fauchée intensive avec un point de compensation
identique.

Noter toutefois que l'estimation de la quantité équivalente d'azote apportée dans la
Figure 1V.28, est discutable puisqu'il sagit de rapporter des quantités d'azote par pots a des
quantités al'hectare. De plus, les conditions controlées dans lesquelles les valeurs de /- ont été
estimées sont relativement éloignées de la réalité, et il n'est donc pas impossible que les
valeurs de I~ proposées soient un peu élevées pour un couvert en fonctionnement normal.

100000

10000 -

1000 -

100 +

10 4

I, rapport de [NH,"] sur [H"]

1

0 <50 150 300
Apport d'azote (équivalent kg N-NH,NO; ha™)

Figure IV.28. Vaeur du paramétre /- en fonction de I'apport d'azote en équivalent kg N ha’ sur des pieds de
mai's en pots sous serre. La quantité d'azote équivalente a été estimée en calculant la quantité d'azote total apporté
par plante, et en multipliant cette valeur par la densité de plantes a I'hectare dans la parcelle expérimentale
(75000). Résultatstirés de Loubet et al. (1999c).

D'un autre coté, le fait que prés de la source, les plantes aient été exposées a des
concentrations trés élevées au cours des expérimentations (100-800 pg NHsm™>) a pu
entrainer un accroissement rapide du point de compensation Cs. Cs peut en effet varier en
quel ques minutes, sous |'effet des variations de pH et de concentration en NH,4™ de |'apoplasme
(Yin et al. 1996, 1997). De la méme maniére, le dépdt cuticulaire peut rapidement saturer
avec de telles concentrations (Fléchard et al., 1998).

Cela entrainerait une baisse des vitesses de dépbts ; hypothése que semble confirmer les
données de Sommer et Jensen (1991). Ains, il n'est pas improbable que dans ces
conditions, /" ait été assez élevé pres de la source. C'est pourquoi, nous avons choisi de garder
une large gamme de 7, allant de 1000 a 10000, qui permette de couvrir une large gamme de
points de compensations possibles.

En se basant donc sur cette gamme de variation de /- [1000; 10000], la gamme de Cs au
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cours de chaque série a été estimée, et est reportée avec les valeurs de R, dans le Tableau
IV.14.

Tableau 1V.14. Estimation de C; et R, au cours de chaque série de mesure. C; est estimé sur la base de valeurs
de /- comprises entre 1000 et 10000. R, est estimé en utilisant la formulation de Sutton et al. (1995b):
Ry = 2 exp((100 - HR) / 12). Médiane + écart-types.

Série Te HR Csmin Cs max Ry
°C % pg NHz m pg NHz m sm?
S1 160+ 14 72+8 25+04 25+4 34
S2 246+ 15 65+ 4 7.1+£04 70+4 36
S3 26.3+0.9 54+2 8.6+0.3 86+ 3 90
S5 26.7+15 53+2 9.0+£04 90+4 101
S6 248+ 3.7 59+ 12 7.2+05 72+5 60
S7 25.0+0.8 66 £ 2 74+£03 74+3 33
S8 23.1+17 62+ 3 6.0+04 50+4 48
S10 26.3+1.1 41+ 3 87+04 86+ 3 273

En utilisant ces paramétrisations et I'Eqn. 1V.28, la quantité d'NH; déposée sur le
couvert dans les 150 premiers métres en aval de la source a été estimée pour chague série.
Pour cela, les profils horizontaux de concentration (Figure 1V.22) ont été "lissés' par une
fonction puissance C. = ¢x? qui comme I'a montré la discussion précédente est une bonne
paramétrisation de la concentration de surface en aval d'une source ligne. En remplacant C
par ¢ x4, dans I'Egn. 1V.32, et en intégrant entre 10 m et 150 m, on obtient le dépdt total Fy,
qui est smplement donné par |'expression :

C Xa+1 { Rx} Cs Rx X :| x =150 (IV.SZ)

F10-150 :['m 1Ry " RoRs Jx=10

ou x est la distance en m, les crochets indiquent une différence de I'expression a l'intérieur
entre X = 10 m et x = 150 m, les autres termes ont déja été définis. L'estimation n'est effectuée
gue pour des distances supérieures a 10 m, car (i) la concentration n'a été mesurée que jusqu'a
12 m (au mieux) en aval de la source, (ii) la fonction puissance, avec un exposant négatif,
n'est pas intégrable en 0. Par ailleurs, la paramétrisation du modele (Eqgn. 1V.32) pourrait étre
mise en défaut par les niveaux de concentration tres élevés, notamment avec des effets de
saturation qui ont été observés par d'autres auteurs (Sommer et Jensen, 1991).

Etant donné I'incertitude importante qui existe sur chague variable de I'Egn. IV.32, il est
nécessaire de proposer, avec l'estimation de la quantité déposée, une estimation de
I'incertitude sur cette valeur. Les résultats de I'expérimentation indiquent que lesrésistances R,
et Rs semblent étre distribuées de fagon log-normale (Figure IV.9). De méme, étant donné sa
dépendance exponentielle a la température du couvert dont la distribution de jour est proche
d'une distribution normale, Cs possede une distribution log-normale. La méme remarque peut
étre faite pour Ry, qui dépend de facon exponentielle de HR. Ainsi, la plupart des variables de
I'Egn. 1V.32 n'ayant pas une distribution normale, la méthode de calcul d'erreur basée sur
I'utilisation des dérivées partielle (Press et al., 1994) ne peut étre appliquée telle quelle.
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Nous avons donc choisi dutiliser une méthode de type Monte-Carlo pour estimer
I'incertitude sur F10.150. Le principe consiste a se fixer une distribution de probabilité pour les
parametres de I'Egn. 1V.32, et d'estimer la distribution de la variable de sortie (F10.150) par
tirage aléatoire dans la distribution des parameétres (Delécolle et al., 1996). Nous avons fait
I'hypothése que les lois de Ry, Ry, Ry, Cs, a et ¢ étaient indépendantes, ce qui est assurément
faux, puisque ces variables dépendent de facteurs microclimatiques communs et sont tres
certainement couplés, et donc I'erreur sur leur mesure peut |'étre également. L'effet escompté
de I'omission de ce couplage, est I'éalement de la distribution de Fip.150, Cest a dire la
surestimation de l'incertitude.

Pour chagque série S;-Syo, les distributions de R, Rs, Ry ont été déterminées a partir de
leur moyenne arithmétique, et de leur écart-type (Tableau IV.12), de la fagon suivante : pour
chague parameétre le facteur dincertitude f a é&é estimé comme f=max{1l+ g/m ;
1/(1-0/m) }, ou o est I'écart-type et m est la médiane, c'est a dire que la valeur du
parametre est égale a sa médiane a un facteur f pres. La distribution log-normale de chagque
parametre est alors fixée par sa moyenne Ln(m), et son écart-type normalisé Ln(f). Pour Ry, le
facteur dincertitude a été fixé af = 2. Le facteur 10 qui existe entre I'estimation du maximum
et du minimum pour Cs (Tableau 1V.14) correspond a un facteur dincertitude f=3. En
I'absence de plus d'information a leur sujet, les distributions de a et ¢ ont é&té considérées
comme normales avec un écart-type égal a 10% de la valeur moyenne. 2000 tirages ont été
réalisés pour calculer la distribution de Fip.150. Le générateur de nombres aléatoires, suivant
une loi normale, était la fonction gasdev utilisant le générateur de nombres aléatoires, de loi
uniforme, ran4 de Numerical Recipesin C (Presset al., 1994).

Les résultats obtenus par cette méthode d'estimation sont donnés dans le Tableau 1V.15.
On constate que dans la majorité des cas, la moyenne et la médiane de I'estimation sont
négatives, ce qui indique qu'il y a du dépbt. Par ailleurs, la probabilité qu'il y ait eu émission
est généralement inférieure a 10%. Seules pour les séries Sz et S, il est probable quil y aeu
emission, et il existe une chance sur deux dans le cas de la série S;. L'Ecart type pour chaque
série est du méme ordre de grandeur que la moyenne, sauf pour les deux séries S; et S;, ou il
est trés nettement supérieur. Toutefois, cet écart-type est peu représentatif de la distribution de
F10-150 QUi N'est pas gaussienne, comme le montrent les Figures 1V.29a,b.
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Tableau 1V.15. Dépbt sec d'NH; entre 10 et 150 m de la source, estimé a partir de I'Egn. 1V.32, par une méthode
de Monte-Carlo (voir texte pour les détails). Une valeur négative indique un dép6t, et une valeur positive une
émission. Lamoyenne, lamédiane et I'écart-type de I'estimation sont donnés. On donne aussi les probabilités qu'il
y ait dép6t, ou émission. Le pourcentage dNH3; émis qui est déposé entre 10 et 150 m est estimé comme le
rapport de F1q.150 Sur le débit de source.

Série Moyenne* Moyenne Médiane Ecart type Probabilité  Probabilité Pour centage
que F10.150 que F10-150 d'NH3 émis
pgNHzm?ts?! pgNHzm?ts®! pgNHzmts®! pgNHzmts? soit <0 soit >0 déposé entre 10
et 150m*
S1 -217 -277 -216 224 100% 0% 8% - 14%
S2 -443 -515 -430 391 98% 2% 17% - 29%
S3 -6 12 -8 109 57% 43% 1% - 1%
S5 -153 -177 -149 183 93% 7% 5% - 11%
S6 -175 -206 -141 173 97% 3% 4% - 13%
S7 -126 -139 -119 204 86% 14% 4% - 9%
S8 -235 -275 -226 245 96% 4% 3% - 18%
S10 -144 -197 -142 217 96% 4% 6% - 11%

* estimée par application de I'Eqn. 1V.32 avec les valeurs moyennes des paramétres. Toutes les autres données sont estimées par la méthode
de Monte-Carlo. * les deux estimations sont obtenues en utilisant respectivement le débit de source estimé avec le mat bilan de masse et
celui mesuré sur le systéme d'émission, et la valeur médiane du dép6t.

On voit en effet sur les Figures 1V.29a,b, que la probabilité que les dépbts soient trés
forts (< 1000 pg NH3 m™ s%) est bien plus grande que la probabilité quil y ait émission C'est
ce qui ressort également du Tableau IV.15 : |a probabilité que F1o.150 Soit positif est tres faible.
Aingl, il est intéressant de constater que méme si I'incertitude est treés grande, il est possible
daffirmer que pour les séries Sy, S,, S, Ss, Sio, il Y @eu dépbt avec moins de 5% d'incertitude.

La trés grande incertitude sur I'estimation de F10.150 qui apparait dans le Tableau V.15
et les Figures 1V.29a,b, est di aux incertitudes fortes sur les résistances et le point de
compensation. |l est possible que I'erreur sur la mesure des résistances Rs et R, puisse étre
réduite, mais l'incertitude sur I'estimation de Ry, et Cs restera grande, car il est difficile den
obtenir une bonne estimation en conditions réelles. |l aurait toutefois été bénéfique d'essayer
de contraindre |'estimation de Cs par des mesures in situ de la concentration en NH," et du pH
desfeuilles (Loubet et al., 1999c).

Les quantités déposées Fio.150 Varient entre 8 et 430 ug NHs m™* s de dépét (valeurs
médianes, Tableau IV.15). En moyenne, cela correspond a des dépbts alant de 50 a
3000 ng NH3 m™? s, avec une majorité des cas ot ils sont inférieurs & 1400 ng NH; m? s, ce
qui correspond aux gammes les plus élevées de dépbts observés sur des couverts semi-
naturels, c'est a dire avec des points de compensation faibles, et en atmosphére polluée, ou les
concentrations atteignent 40 pg NH; m™ (Erisman et Wyers, 1993; Duyzer et al., 1992, cités
dans Sutton et al., 1994).
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Figure 1V.29. Densité de probabilité de la quantité déposée F1q.150 pour les séries (a) S, et (b) S;. En multipliant
la densité de probabilité par le support de la distribution, on obtient la probabilité. On note que les deux
distributions sont non gaussienne, avec une plus forte densité dans les valeurs négatives que positives.

En comparaison des quantités émises, les dépots sont importants (Tableau 1V.15). Les
estimations minimales situent en effet Fo.150 entre 1% et 17%, et les maximales entre 1% et
29% de I'NH3 émis, les valeurs typiques étant respectivement 4% et 10%. L'estimation de 4%
est comparable aux dépbts moyens annuels estimés par Fowler et al. (1998) sur un couvert de
forét. Ceci aurait tendance a montrer que nous avons surestimé les dépots, mais les
estimations de Fowler et al. (1998) représentent une moyenne annuelle ce qui n‘exclut pas des
variations journaliéres. Par ailleurs, les estimations de Asman (1998) suggerent que de telles
intensités de dépot soient possibles.

20%
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Figure 1V.30. Relation entre fraction d'NHs; déposé entre 10 et 150 m en aval de la source, et flux vertica
mesuré a 150 m en aval de la source.

La comparaison des quantités déposées avec les flux dNH3 mesurés a 150 m en aval de
lasource est intéressante. 1l existe une corrélation non négligeable entre F1o.150 / Ssw, €t le flux
a 150 m (R? = 0.46) (Figure 1V.30). C'est le coefficient de corrélation le plus éevé comparé
aux autres variables mesurées. Globalement, plus la fraction déposée est importante, plus le
flux 2150 m I'est.
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Aux premiers abords, ce résultat pourrait paraitre contradictoire, puisquil indique que
plusil y a des déepbts plus le flux apparent au-dessus du couvert est un flux positif dénotant
une émission. Mais cela indique également que lorsque la concentration en NH3 dans le
couvert est supérieure a la concentration en NHz au-dessus, (quand le flux a 150 m est positif),
lafraction déposee est plus grande.

Ceci est cohérent, puisque si la concentration dans le couvert est plus élevée, il y aun
potentiel de dépdt plus fort. Ce résultat suggere que I'une des variables clés du dépot local
d'NHgs, soit lafraction dNH3z qui diffuse dans le couvert au niveau de la source.

IV.5 Conclusions

(1) Les résultats de cette expérimentation nous ont montrés plusieurs points. Tout d'abord, la
température du sol T était la plupart du temps supérieure a celle du couvert T, qui €lleeméme
était plus faible latempérature de I'air T, la nuit. De jour, T - T, pouvait étre soit positif soit
négatif suivant le rayonnement solaire. Ces résultats indiquent que la stratification dans le
couvert &ait instable.

Les résistances au transfert de vapeur d'eau étaient telles qu'en général R, < Ry(1m) <
R.. La résistance stomatique était donc limitante pour les flux de chaleur latente. L'estimation
de Rs a permis de calculer les paramétres du modéle de résistance stomatique : p =25 W m™
et ranin= 157 sm™. remn €St un peu faible par rapport aux données bibliographiques. Cette
sous-estimation pourrait étre due a une sous estimation de H, résultant elle-méme du fait que
les mesures se situaient dans la sous-couche de rugosité.

Les profils de vitesse moyenne du vent u sont comparables a ceux présentés au chapitre
Il. La régression des profils paramétrés de u donne des valeurs du coefficient d'extinction ¢
variant entre 3 et 5.

Les profils de température de I'air, mesurés de jour, indiquent tres clairement une
stratification instable au-dessus du couvert. Ils montrent également un maximum dans le
couvert, dont la hauteur semble proportionnelle au rayonnement net au-dessus du couvert. La
différence de température n'excédait pas 0.5% (température exprimée en °C) entre 0 et 5 m.

La turbulence dans le couvert n'était pas gaussienne comme l'indiquent les valeurs des
coefficients d'asymétrie K, et S, et d'aplatissement Ku, et Ku,. De maniere générale, S, est
maximum au sommet du couvert (Sk, ~ 1), et il est positif au-dessus et dans le couvert. K, est
proche de 0 au-dessus du couvert, il est minimum a z=h (Sky(h) ~-1.5), et il reste négatif
dans le couvert. Quant a Ku, et Ku,, ils sont proches de la valeur gaussienne (Ku = 3) au-
dessus du couvert, et la dépassent largement dans le couvert (Ku, ~ 5 et Kuy ~ 6). Ils sont
également plus grands pres du bord du champ.

Les spectres de puissance S§,(f), S(f) et Sy(f) montrent que la transition de rugosité
(bords du champ) n'a pas d'influence sur S,(f) dans et au-dessus du couvert. Dans le couvert,
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I'effet sur S,(f) est également faible, tandis qu'il est fort sur S(f) qui présente une importante
composante basse fréguence. Au-dessus du couvert, Si(f) et S/(f) présentent tous deux des
perturbations importantes lorsgue e vent vient du bord du champ. Elles sont caractérisees par
un deuxiéme maximum dans les basses fréquences, de période 100 s. Enfin, dans le cas non
perturbé, les échelles de temps eul ériennes estimeées a partir du maximum du spectre d'énergie
indiquent que 7, est constant dans et au-dessus du couvert, jusgqu'a z / h~ 2.5, aors que 1,
augmente au-dessus du couvert.

Les gradients verticaux de concentration en NHz mesurés en continus a 162 m en aval
de la source donnent des "flux apparents’ positifs, c'est a dire correspondant a des émissions
apparentes.

Les profils de concentration verticaux pres de la source sont relativement variables
suivant les situations. Ils ont permis d'estimer le débit de source. Ce dernier est souvent
supérieur a celui imposé par le systeme d'émission. Les raisons d'une telle surestimation
pourraient étre (i) un défaut de la source qui n'est pas confirmé par les mesures avec
I"analyseur continu, ou (ii) une composante turbulente du flux horizontal importante.

Enfin, les profils horizontaux de concentration dans le couvert sont comparables entre
les 8 séries de mesures. Les concentrations adimensionnées par ¢ = Qg / (U- h) décroissent
selon une loi en puissance unique pour I'ensemble des séries

(2) La comparaison de ces profils adimensionnés avec d'autres données indique que le
gradient horizontal que nous avons mesuré est plus important que les autres, alors que ce
devrait étre l'inverse. Ce pourrait étre le signe dun dépbt, mais cette hypothése nécessite
I'utilisation d'un modele pour étre évaluée. Il semble par ailleurs que la concentration moyenne
dans le couvert décroisse moins vite en fonction de x lorsgque les conditions sont instabl es.

Le dépdt dNH3; cumulé sur 150 m, estimé a partir des concentrations mesurées et de
valeurs de C; et R, paramétrés, varie entre 1% et 17% des quantités émises. Il est typiquement
de 5% des quantités emises. Ces résultats sont toutefois tres incertains puisque globalement,
I'incertitude sur cette estimation est environ d’un facteur 2. Elle trouve son origine dans les
parametres Cs et R,. Cela montre le rble prépondérant que jouent ces 2 paramétres dans
I'estimation des dépbts secs locaux, et la nécessité quil y a de mieux les caractériser en
fonction des conditions environnementales et de |a nutrition azotée.

(°) Ces résultats expérimentaux vont étre utilisés dans le chapitre V pour de valider le modéle,
et réaliser une éude de sensibilité.

IV.6 Autresrésultats expérimentaux

D'autres résultats expérimentaux seront utilisés dans les chapitres V et VI suivants, ils ne sont
pas détaillésici, et les détails |es concernant peuvent étre trouvés dans la bibliographie.
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Ils sont listés ci-apres:

* Mesures de concentration atmosphérique en NH3 au-dessus d'une prairie intensive
fauchée en aval d'une ligne d'épandage de lisier (Milford et al., 1997; Sutton et al.,
1997; 1998). Ce jeu de données a été obtenu dans le sud de I'Angleterre sur une prairie
recevant a peu prés 300 kg NH3 ha* a*, sous forme d'engrais minéraux (Sutton et al.,
1997; 1998). L 'épandage était réalisé en une bande d'environ 700 m de long et 20 m de
large, de sorte que la source pouvait étre considérée comme une source ligne infini. La
bande présentait un coude permettant d'obtenir un secteur de vent efficace d'environ
90°, entre a peu pres 210°/N et 310°/N. Cette expérimentation a été le lieu d'une
intercomparaison entre 4 méthodes de mesures d'NHg, (filtres, tubes a diffusion,
Amanda, RBD (Rotating Batch Denuder), qui ont été ensuite comparées pour aboutir a
une valeur optimale de la concentration en NH3; (Milford et al., 1997). Sept
laboratoires ont été impliqués dans cette expérimentation, réalisée dans le cadre du
projet national ADEPT (Ammonia Distribution and Effects ProjecT), coordonné par
I'Institute of Terrestrial Ecology (ITE).

* Mesures de concentration en aval d'un épandage de lisier sur une prairie intensive
fauchée. Données recueillies lors de la confection du rapport de Glorennec et al.,
(1999).

e Estimation du point de compensation de Zea mays L. et Lolium Perenne L. Par
extraction de |'apoplasme. Application al'étude de la variabilité saisonniere de Cs pour
laprairie, et de laréponse au niveau de fertilisation pour le mai's (Loubet et al., 1999c).
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V. VALIDATION ET SENSIBILITE DU MODELE DE DEPOT SEC

Résumé
Le modele présenté au chapitre 111 est validé en comparant les concentrations simulées en aval de la
source avec les concentrations mesurées. |l a été validé a l'aide de 3 jeux de données correspondant
respectivement a (i) un épandage de lisier de plus de 400 m de longueur en amont d'une prairie intensive fauchée
(Burrington Moor), (ii) un épandage de moins de 200 m de longueur en amont d'une prairie intensive fauchée
(Bretagne98), et (iii) une source ligne de 200 m de longueur en amont d'un champ de mai's (données du chapitre
1V ; Davron97).

Pour les données Burrington Moor, 14 séries de mesures sont disponibles. La concentration était mesurée
a 1.5 m de hauteur, en 3 points en aval de la source (x =2, 200, 300 m). Par ailleurs I'ensemble des résistances
Rs, Ry ainsi que le point de compensation C, sont également disponibles. Globalement, le modele reproduit bien
les concentrations mesurées, et I'erreur est inférieure a 50%. Les simulations sont peu dispersées, et non biaisées,
c'est adire que le modéle simule bien toutes |es gammes de concentrations.

En ce qui concerne les données Bretagne98, 12 séries de mesures sont disponibles. Chagque série
correspond a 2 niveaux de mesures (0.8 et 1.5m) et 5 distances entre 0 et 250 m en aval de la source. La
méthode d'estimation du débit de source et de Rs sont sujettes a de plus grandes incertitudes que pour Burrington
Moor, et R, est estimée avec les mémes paramétres que pour Burrington Moor. Le modéle donne des résultats
satisfaisant pour la gamme de concentration située entre 50 et 2000 pg NH; m>, ol I'erreur est globalement
inférieure a 50%. En revanche, les faibles concentrations, correspondant aux distances plus importantes sont
globalement surestimée par le modéle, d'un facteur alant jusqu'a 2.

Pour ce qui est des données Davron97, le modéle sous estime la concentration a 12 m de la source d'un
facteur 2. A 37 m delasource, le modéle simule bien la concentration, et & 162 m, il la sous estime d'un facteur 2
également. En revanche, les données sont peu dispersées. Globalement, le modéle est donc trés fortement biaisé,
et le biais agit dans le méme sens que pour Bretagne98. La raison la plus probable pour expliquer ce biais est l1a
direction moyenne du vent qui était rarement dans I'axe des mats pour Bretagne98 et Davron97. Celle-ci est
critique parce gque les sources ne sont pas assez longues.

Lasensibilité du modéle a ses parameétres d'entrée est réalisée en étudiant I'impact d'une variation de ceux-
ci, dans leur gamme d'incertitude, sur (i) les profils verticaux de concentration a 10 et 37 m en aval de la source,
puis sur (ii) les profils verticaux d'absorption aux méme distances, et enfin sur le dépbt cumulé 240 m en aval de
lasource. Lasensibilité aux variables d'entrée (u-, L, h, ...) n'est pas étudié ici et fait I'objet du chapitre suivant.

Le modele de dispersion est peu sensible au fait que I'on utilise un modéle 2D ou un modele 1D de
diffusion turbulente. La différence engendrée sur la concentration est inférieure a 10%. De méme, un changement
de g, / u. possede un faible impact sur les concentrations moyennes a 12 m de la source. En revanche, une
variation de g,/ u- entre 0.8 et 1.8 entraine des variations des concentrations et donc des dépdts allant jusgu'a
100%. La modification des profils d'échelle de temps lagrangienne T,,, dans le couvert entraine également des
variations importantes de la concentration en aval de la source.

Concernant les parametres du modéle d'échange foliaire, c'est a rgn que le modéle est le plus sensible.
Globalement, les trois paramétres étudiés auquel le modéle est le plus sensible sont par ordre décroissant, ryin,
Ow/ U, et T, Noter quici la sensibilité a Cg n'est pas étudié car il est considéré comme une donnée d'entrée du
modele. L'effet de C; et des autres variables d'entrées sur le dép6t local est étudié dans le chapitre VI.
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V.1 Introduction

L'une des étapes essentielles du développement d'un modele en est sa validation. C'est I'étape
ou les variables de sortie du modele sont comparées avec |es variables mesurées en conditions
réelles. Tant qu'un modéle n'est pas validé, il n'est pas possible de savoir quelle est sa qualité
de prédiction. Un modele non validé n'a donc qu'un intérét tres limité. Toutefois, il existe
plusieurs niveau de validation, et tant que I'utilisation d'un modele reste incluse dans sa limite
devalidité, elle est justifiée.

On peut dire que le premier niveau de validation est celui de I'ordre de grandeur, en le
comparant a d’ autres modéles ou a des mesures relativement € oignées des conditions que |'on
cherche amodéliser. C'est bien souvent la premiere étape dans le dével oppement d'un modele.
Si I'on souhaite utiliser le modéle a un niveau de détail plus fin, il est nécessaire de le valider
sur des données spécifiques. C'est ce que nous avons cherché a faire, en comparant le modele
a des données expérimental es obtenues en plein champ. Comme la structure de la végétation
est I'un des points que nous souhaitons étudier en détails, le modéle a éé validé pour
différents couverts.

Il nN'existe pas une méthode unique pour valider un modele. La validation dépend du
critere choisi qui est une fonction des variables de sortie, et de la mesure utilisée, qui exprime
en quelque sorte la distance entre variables mesurées et simulées (Delécolle et al., 1997). Le
choix du ou des criteres dépend des données disponibles, et fait donc souvent I'objet d'un
compromis. ldéalement, pour le modele de dépbt sec, le critere devrait porter sur le dépot
d'NH3; en fonction de la distance a la source. C'est en effet la variable de sortie qui est la plus
intéressante vis-aVvis du sujet qui nous préoccupe. Mais nous avons vu dans l'introduction du
Chapitre IV, que la mesure des dépbts locaux était problématique, pour des raisons
meétrol ogiques, et nous ne disposons donc que des concentrations en aval de la source.

Dans une premiere partie du chapitre, le modele est validé en comparaison avec trois
jeux de données : (i) I'expérimentation Burrington Moor, en aval d'un épandage de lisier sur
prairie intensive dans le sud de I'Angleterre (Sutton et al., 1998), (ii) I'expérimentation
Bretagne98, en aval d'un épandage de lisier en Bretagne (Glorennec et al., 1999), et (iii)
I'expérimentation Davron97 en aval d'une source ligne d'NH3 contrélée et placée au-dessus du
couvert (Chapitre 1V). Pour chacun des jeux de données, les concentrations mesurees et
simul ées sont compareées, en fonction de la distance en aval de la source et de la hauteur, afin
d analyser les différences entre mesures et modéle. Ensuite nous cherchons a estimer I'erreur
maximale du modele.

La validation dun modele permet den justifier l'usage et d'estimer sa qualité de
prévision. Mais elle ne permet pas de savoir quel est le paramétre ou la variable d'entrée la
plus influente sur les sorties du modéle. C'est I'objet d'une étude de sensibilité d'un modéle.
L'information sur la sensibilité du modéle par rapport a tel ou tel parametre ou variable
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d'entrée est tres importante car (i) elle permet de déterminer I'incertitude des simulations en
relation avec l'incertitude sur les données d'entrées, (ii) elle désigne les paramétres sensibles
dont il est important d'améliorer I'estimation, voire de reconsidérer la paramétrisation, et (iii)
elle permet de faire sortir le modele du cadre de sa validation, tout en ayant des clés pour
interpréter les résultats obtenus.

La deuxieme partie du chapitre est dédiée a I'étude de sensibilité du modele en fonction
des parametres et variables d'entrée qui sont potentiellement influents, et de ceux dont I'éude
de validation amis en avant |'importance.

V.2 "Validation" sur prairie

Nous commencons par valider le modele dans le cas "le plus smple”, c'est a dire sur prarie
fauchée (5-30cm), sur laquelle la végétation est peu développée, et ou les mesures de
concentration n‘ont été faites qu'au-dessus du couvert. Pour les deux cas sur prairies présentés
ci-apres, la végétation étant peu dével oppée est modélisée par une seule "couche”, c'est a dire
un peu comme dans un modéle type « grande feuille ». Toutefois, la différence majeure avec
un modéle grande feuille est que le transfert dans la végétation est ici explicitement pris en
compte, et c'est la concentration moyenne dans le couvert qui est utilisée, et non la
concentration de surface comme dans les modeles de type "grande feuille". Nous présentons
d'abord la validation sur les données de Burrington Moor puis celles de Bretagne98. Un
descriptif des données d'entrée est donné en début de chague partie.

V.2.1 Donnéesde" Burrington Moor"

L'expérimentation est introduite dans le 8 IV.6, et nous précisonsici certains points importants
a la compréhension de la discussion. La source dNH3 était estimée a l'aide de deux maéts de
bilan de masse placés de part et d'autre de la bande d'épandage de 20 m de largeur. Le systeme
était doublé pour estimer la qualité des mesures. Les débits de source sont repris de Hill et al.
(1998). En plus des mesures de concentrations, toutes les données micrometéorol ogiques
necessaires au modéele ont été collectées, y compris I'estimation directe de la résistance
stomatique du couvert Rs par mesure des différents termes du bilan d'énergie. L'ensemble des
parametres d'entrée du modele est repris dans le Tableau V.1.
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Tableau V.1. Variables d'entrée du modéle, utilisées pour smuler les 14 séries de validation de Burrington
Moor. Le coefficient de variation du débit linéique de source (CV) est donné entre parenthéses. Données
mesurées par Sutton et al. (1998) et Milford et al. (1997).

Série h d*  z! Débit de Us L HR® r€& T° Cs Re® Ru’ Rp®
source (CV) 2 NH3 NH3 NH3
°C

m m mm pgNHsmis! mst m % pgNHsm?  smt sm? sm?
R1 0.23 0.15 13 756 (52%) 0.32 -38 65 3780 16.8 13.7 69 4389 12
R2 0.23 0.15 16 100 (66%6) 0.24 54 82 4986 9.4 7.1 96 391 15
R3 0.23 0.15 11 100 (44%) 0.33 -143 85 5970 11.9 11.7 73 260 11
R4 0.23 0.15 16 48 (21%) 0.30 -61 70 6065 14.3 16.1 72 2034 13
R5 0.23 015 85 1668 (22%) 0.21 -19 83 8480 15.4 26.0 73 354 16
R6 0.26 0.18 6 406 (3%) 0.25 -107 97 1719 12.2 35 83 45 12
R7 0.26 0.18 6 118 (18%) 0.14 13 92 960 8.7 1.2 390 95 17
R8 0.26 0.18 9 112 (63%) 0.29 -31 88 956 16.2 3.2 71 41 12
R9 0.26 0.18 9 52 (52%) 0.42 -114 7 1235 16.0 4.1 73 181 9
R10 0.26 0.18 14 1114 (2%) 0.43 -237 84 719 14.8 2.1 75 307 10
R11 0.26 0.18 13 108 (17%) 0.38 307 97 783 12.2 1.6 92 47 11
R12 0.26 0.18 12 436 (2%) 0.51 -163 98 600 15.4 1.8 72 41 8
R13 0.26 0.18 15 164 (55%) 0.54 472 99 496 12.9 1.1 82 7 8
R14 0.26 0.18 12 140 (64%) 0.50 -584 98 535 13.6 1.3 76 43 9

1d=0.7h et 7 est estimé par régression du profil de vent. * estimé avec deux méats bilan de masse. * HR; est estimé par extrapolation du
profil d'humidité et de température. * I~ est estimé & partir de la concentration moyenne dans le couvert. ® T, est estimé par extrapolation du
profil de température de I'air. © La résistance stomatique est estimée avec Ryin=60sm™ et S=60W m?2 "R, est estimé & partir de
I'humidité relative et de I'Eqn. 1V.30 avec Rumin = 30 SM™ &t Rypente = 7 %. Ry est estimé avec I'Egn. (IV.21)

L'estimation de Ry et /~ est basée sur I'inversion d'un modéle d'échange d'ammoniac
entre la végétation et I’ atmosphére (Sutton et al., 1995), a partir de la concentration et du flux,
mesurés au-dessus du couvert, suffisamment loin de la source pour que les erreurs d'advection
soient minimes. La méthode est appliquée dans Sutton et al. (1997a) aux séries R1 et R2. La
particul arité de cette expérimentation, est que le point de compensation est relativement élevé,
puisque lors de la série R6, lorsgue la température de surface est élevée, il atteint
26 pg NHs m™ (Tableau V.1). La concentration de fond varie entre 0.5 et 4.5 pg NHz m™>.

Les comparaisons sont faites sur la concentration en NH3 a 1.5 m au-dessus du couvert,
a 3 distances en aval de la source (2, 200 et 300 m). Les parametres d'entrée du modele ont été
utilisés tels guiils sont donnés dans le Tableau V.1. Certains parameétres tels le point de
compensation et |a résistance cuticulaire ont été estimés par inversion d'un modéle d'échange
d'NH3 (Sutton et al., 1997b) et sont donc sujets a une forte incertitude. Lafigure V.1 montre la
comparaison entre simulations et mesures pour les 8 premieres séries de données. Les autres
séries donnent des résultats comparables qui appellent les mémes conclusions. Elles ne sont
donc pas montrées dans la Figure V.1. En revanche tous les résultats sont utilisés plus tard.
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Figure V.1. Comparaison des concentrations a 1.5 m au-dessus d'une prairie intensive, mesurés (points) et
simulés (traits), pour les séries R1 a R8. Les variables et paramétres d'entrée du modéle sont repris dans le
Tableau V.1. Attention, les unités sur |'axe des ordonnées sont variables.
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Tout d'abord, on observe sur la Figure V.1 que le modéle simule bien les ordres de
grandeurs, puisqu’il reproduit bien les concentrations maximales en aval de la source, qui
varient entre 10 et 250 pg NHs m™, ainsi que les concentrations minimales, ainsi qu’en
général, le gradient horizontal entre 200 et 300 m.

Si I'on regarde plus en détail les résultats de la Figure V.1, on voit quil existe des
situations ou le modéle reproduit trés bien les concentrations mesurées et leur gradient (R1,
R2, R9), d'autres ou les concentrations prés de la source sont bien reproduites, mais pas celles
adistance de la source (R3, R5, R6, R7, R8), et enfin d'autres ou ni la concentration pres de la
source, ni la concentration en aval n'est bien reproduite.
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Figure V.2. Comparaison des concentrations a 1.5 m au-dessus d'une prairie intensive, mesurés (points) et
simulés (traits), pour les séries R9, R10, R11 et R13. Les variables et paramétres d'entrée du modéle sont repris
dansle Tableau V.1. Attention, les unités sur |'axe des ordonnées sont variables.

Globalement tout de méme, la concentration prés de la source est bien reproduite, bien
gu'étant donné le fort gradient horizontal de concentration dans cette zone, I'erreur liée a
I'incertitude sur la position du mét est potentiellement importante. A partir des concentrations
simulées sur la Figure V.1, on peut I'estimer entre 2 et 6% par métre. Le fait que la
concentration prés de la source soit bien simulée indique essentiellement que le terme source
est bien paramétré, et que les parameétres décrivant la turbulence prés de la surface sont

244 Short-range dispersion and deposition of atmospheric ammonia, PhD thesis, 2000.
Benjamin Loubet, UMR EGC, 78850 Thiverval-Grignon, France
Benjamin.Loubet@grignon.inra.fr



V. VALIDATION ET SENSIBILITE DU MODELE DE DEPOT SEC

également corrects, en considérant bien entendu que les variables climatiques mesurées u- et
L, le sont également.

D'une fagon générale, le modéle reproduit bien le gradient horizontal en aval de la
source, c'est adire ladiminution de concentration avec la distance entre 200 et 300 m. Les cas
ou le gradient est le plus mal reproduit sont les cas R4, R9 et R11. Pour les séries R4 et R11,
le gradient smulé est moins grand que le gradient mesuré, et dans le cas R9, il est inverse,
c'est adire que la concentration mesurée a 300 m est supérieure ala concentration 2200 m.

Les séries R4 et R9 correspondent aux cas ou la source émet le moins. Dans ces
conditions, deux ééments de réponses peuvent ére mis en avant pour expliquer les
différences entre observations et simulations ; (i) la concentration étant plus faible,
I'incertitude relative sur la mesure est plus importante, et (ii) la contribution de la source étant
moins forte, celle du couvert est plus importante. Le role du point de compensation devient
alorscrucia. C'est notamment le cas pour la série R9. Il faut également noter que les séries R4
et R11 correspondent aux directions de vent les plus éloignées de la direction des méts (R4:
313°/N, R11: 165°/N). Il y adonc peut étre aussi un effet de la direction du vent.

La concentration en aval de la source est plus souvent sous estimée gque surestimee par
le modéle. Cela se retrouve partiellement sur la Figure V.3 qui montre I’ensemble des
concentrations simulées en fonction ce celles mesurées, ains qu'une régression log-log et
|'écart-type associé. Sur un graphe log-log, les droites sont des courbes d'équation y = a x®, ot
b est la pente de ladroite (sur le graphe), et a est I'ordonnée lorsque x vaut 1. Ains lapremiére
bissectrice d'un graphique log-log est lacourbey = 1 xx".

Nous avons utilisé cette représentation log-log (logarithme népérien) afin de comparer
I'ensemble des points avec un méme critere. En effet, les concentrations pres de la source et
celles a 200 ou 300 m sont souvent différentes d'un ordre de grandeur. Dans de telles
conditions, utiliser une régression linéaire, au sens des moindres carrés (Delécolle et al., 1997;
Press et al., 1994), revient a biaiser |'estimation en faveur des valeurs les plus éevées. Au
contraire, apres transformation log-log, les pondérations sont mieux réparties. Un critére de
répartition des points est le rapport de la distance entre les points extrémes sur le barycentre
des points. Si I'on prend les données de la Figure V.3, sur un graphique linéaire, ce rapport
vaut environ 10. Apres transformation log-log, le rapport est d'environ 2, c'est a dire grosso
modo Ln(10).

La Figure V.3 montre que les concentrations les plus faibles, qui correspondent aux
mesures a 200 et 300 m en aval de la source, sont le plus souvent sous estimées. Malgré
I'écart-type important de la régression log-log, lié au faible nombre de points (36), le modéle
et les mesures présentent un bon accord qualitatif, sur toute la gamme de mesure, et une
dispersion relativement faible.
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Figure V.3. Comparaison des concentrations mesurées et simulées, a 1.5 m de hauteur, pour les 12 séries. Le
trait plein est la fonction puissance y=1.25x%° obtenue par régression log-log. Les traits pointillés
correspondent & I'écart-type, qui est d'environ 50% pour 1 pug NH; m, 40% pour 10 pg NH; m™, 50% pour 73
g NH; m, et 90% pour 1000 pg NH; m>,

Globalement, les variations autour de la premiére hissectrice sont contenues dans les
courbes présentant |'écart-type de la régression log-log. Ces droites, correspondent a environ
50% pour 1 pg NHz m™, 40% pour 10 pug NHs m™, 50% pour 100 pug NH; m™, et 90% pour
1000 pg NHz m™. L'erreur est minimale 1a ol il y ale plus de points disponibles, c'est & dire
autour du barycentre des points. La premiére bissectrice étant incluse dans la gamme
dincertitude de la courbe de régression, ces deux courbes ne sont pas significativement
différentes.

On peut dire en conclusion, que sur prairie le modéle simule bien la concentration en
aval de la source a 1.5 m au-dessus du couvert, a 50% pres pour des concentrations élevées
(100 pg NHs m™®), trés prés de la source, & moins de 40% prét pour des concentrations
moyennes (10 pg NHz m™) et & 50% prés pour |es concentrations faibles (1 pg NHs m), donc
plus loin de la source (= 300 m). Noter que les données dont nous disposons ici ne nous
permettent malheureusement pas de valider le modéle sur la concentration de surface qui est
une variable plus intéressante du point de vue des dépéts.

V.2.2 Données" Bretagne98"

L'expérimentation est introduite dans le 8 1V.6. La source d'NHj3 était estimée al'aide d'un mét
de bilan de masse a la limite aval de la bande d'épandage. Le débit de source est estimé par
intégration du profil de flux horizontal Fx(2) entre z=0 et z=. Fy(2) est estimé par
régression d'une fonction exponentielle sur les trois niveaux de mesure, excepté lorsgue la
régression exponentielle ne tend pas vers 0 avec l'dtitude, auquel cas c'est une régression
linéaire qui est appliquée. Une gamme d'incertitude est estimée a partir de I'écart-type des
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coefficients des courbes de régression. Elle est donnée dans le Tableau V .2.

Lestroisjours de mesures ont été découpes en 12 jeux de données correspondants a des
moyennes sur 1 h ou quelques heures au maximum, afin que chaque jeu de données
correspondent a des conditions climatiques, telles que le vent, le rayonnement global, ou la
température, relativement constantes. Sur chagque période, les valeurs médianes des données
micrométéorologiques sont utiliseées comme données d'entrée du modéle. Elles sont reportées
dansle Tableau V.2.

La résistance stomatique du couvert Rs est estimée par inversion du bilan dénergie
comme cela a été présenté dans le 81V.3.7. N'ayant aucune information sur R, e comme la
végétation (principalement Lolium perrenne L.) et le climat océanique sont comparables a
ceux de Burrington Moor, nous avons repris la méme paramétrisation que celle utilisé dans
Burrington Moor (Tableau V.1, voir commentaires). La hauteur du couvert était de 0.15 m,
mai's en raison des vitesses de vent élevées au niveau du sol, et afin de reproduire au mieux le
profil de vitesse mesuré, la hauteur du couvert est fixée a 0.05 m, d étant estimé par d = 0.7 h.
Zo est, quant a lui, estimeé par régression du profil de vitesse. Noter les valeurs éevées de z
(Tableau V.2) qui indiquent un écoulement perturbé, par la présence darbres a quelques
dizaines de metres a l'ouest et d'un champ de mais en amont de la bande d'épandage. Les
concentrations étaient mesurées a deux niveaux, 0.8 m et 1.6 m, et en 5 points en aval de la
source, ce qui permet une analyse plus détaillée des performances du modele.

Tableau V.2. Variables d'entrée du modéle utilisées pour simuler les 12 séries de validation de Bretagne98. Une
estimation de I'erreur sur le débit de source est donné entre parenthése (voir texte). Données mesurées par Cellier

et al. (1999).
Série  h dt  z!? Débit de us L  HR® T.° Rs® Rw’ Rp®
source? NH3 NH3 NH3
°C
m m mm pgNHzmls?! ms?! m % sm? sm? sm?
Bl 0.05 0.04 26 3730 (500%) 0.24 -17 68% 18.8 68 2931 17
B2 005 004 24 610 (-) 0.22 -21 62%  19.7 69 7015 17
B3 0.05 0.04 25 - 0.01 0.18 68% 9.8 90 3054 605
B4 005 004 25 3946 (60%) 0.21 -19 80% 18.1 71 496 18
B5 0.05 0.04 24 1032 (100%) 0.21 -20 76% 19.7 71 953 18
B6 005 004 38 131 (65%) 0.14 13 76%  18.8 91 964 23
B7 005 004 45 43 (1%) 0.05 5 97% 14.6 1518 45 65
B8 005 004 26 28 (42%) 018 -478 94% 16.3 104 70 21
B9 005 004 28 13(-) 0.14 12 95% 15.9 4870 62 21
B10 005 0.04 35 4482 (100%) 026 -106 82% 17.6 81 394 16
B11 005 0.04 35 2080 (130%) 0.27 -65 76% 18.4 73 906 17
B12 0.05 0.04 45 249 (130%) 0.14 12 84% 15.8 115 290 25

1d=0.7het 7 est estimé par régression du profil de vent. Z estimé avec deux méts bilan de masse. > HR; est estimé par extrapolation du
profil d'humidité et de température. * I~ est estimé & partir de la concentration moyenne dans le couvert. ® T, est estimé par extrapolation du
profil de température de I'air. ® Les résistances stomatiques sont estimées avec Ryin = 60 sm™ et S= 60 W m2. 7 R, est estimé & partir de
I'humidité relative et de I'Eqn. (1V.30) avec Rumin = 30 sM™ et Rypente = 7 %. & Ry €st estimé avec I'Eqn. (IV.21)

Comme pour les données de Burrington Moor, globalement le modéle simule bien les
ordres de grandeurs des concentrations mesurées lors de Bretagne98 (Figure V.4). En effet,
les concentrations mesurées et simulées coincident qualitativement sur une gamme de
concentration allant de 2 42000 ug NHz m™.
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Contrairement a Burrington Moor, la concentration maximale est rarement bien
simulée. Celle 2 0.8 m est souvent sous estimée par le modéle, excepté dans les séries B4, B5,
B10 et B11. Elle est parfois trés fortement sous-estimeée, ce qui peut étre une conséquence de
la grande incertitude avec laguelle le débit de source est connu (Tableau V.2). En revanche, le
pic de concentration & 1.6 m de hauteur est mieux reproduit en amplitude par le modéle.
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Figure V.4. Comparaison des concentrations a 0.8 m (carrés) et 1.6 m (losanges) de hauteurs, mesurées et
simulées, pour les 12 séries de Bretagne98 (Tableau V.2).

Par ailleurs, la concentration en aval de la source est souvent surestimée, sauf dans les
situations B8, B9, B10, et B12 ou elle est estimée de fagon correcte ou bien sous estimée.
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Dans les cas B8 et B9, c'est certainement le terme source qui est sous estimé car I'ensemble
des concentrations est sous estimée par le modéle. Etant donné gque la source n'est pas tres
longue (200 m pour les séries B1-B9 et 90 m pour les séries B10-B12), lorsgue la direction du
vent est oblique par rapport a I'axe des méts, le dernier mét (150 m) est en dehors de la zone
dinfluence de la source. La concentration simulée par le modele surestime aors la
concentration mesurée (séries B3, B5, B6, B9 et B11).

La comparaison de I'ensemble des concentrations mesurées et simulées est représentée
sur la Figure V.5. Par rapport aux résultats de Burrington Moor (Figure V.3), le modéle est
biaise, car il surestime les concentrations faibles et sous estime les concentrations éevées.
Cela se traduit par une courbe de régression de type puissance dont la pente est inférieure a 1,
cest a dire a la premiere bissectrice. L'éguation de la courbe de régression est
Csm= 2.4 Crnes %, 00 Cgm €t Crmes SONt les respectivement les concentrations simulées et
mesurées. En utilisant comme critere |'écart-type qui correspond a un niveau de confiance de
67%, et est représenté par les courbes pointillées sur la Figure V.5, on peut dire que la courbe
de régression est significativement différente de la courbe y=x pour des concentrations
inférieures & 70 pg NH3 m™ et supérieures & 3000 pug NHs m™>. Ce résultat met bien en avant
le biais du modéle.
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Figure V.5. Comparaison des concentrations mesurées et simulées, a 0.8 et 1.6 m de hauteur, pour les 12 séries.
Le trait plein est la fonction puissance y=2.4x°® obtenu par régression log-log. Les traits pointillés
correspondent & I'écart-type de larégression, qui est d'environ 30% pour 1 pg NH; m, 24% pour 10 ug NHz m?,
22% pour 100 pg NH; m, et 30% pour 1000 pg NH; m>,

Ce biais est quasiment systématique sur l'ensemble des séries de données prises
séparément, qui sont d'ailleurs relativement groupées autour de la moyenne, ce qui expligue le
faible écart-type, de I’ordre de 20 a 30%. Le modele est donc fortement biaisé mais peu

disperse. Ce biais, qui traduit la sous estimation de la concentration pres de la source et sa
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surestimation plus loin en aval, sera discuté par la suite.
V.3 "Validation" sur mais

La comparaison ses simulations du modéle avec les mesures de concentration en NH3
obtenues au-dessus de prairies dans des conditions assez variées, et a partir de jeux de
données relativement complets et indépendants, nous a permis d'évaluer la qualité du modele
dans des conditions réelles, sur un couvert non développé. Nous alons maintenant tester le
modele sur un couvert développé de hauteur variable.

Le modéle est confronté aux mesures de concentration obtenues en aval d'une source
ligne dNH3 de débit contrdlé, au cours de I'expérimentation décrite en détail dans le chapitre
IV. La concentration était mesurée en 30 points en aval de la source, a I'aide de capteurs
placés au-dessus et au-dessous du sommet du couvert. Au total 11 séries de mesures ont été
réalisées, desguelles seules 8 sont exploitésici (§1V).

Les 8 séries de données obtenues au mois de juillet, présentent des conditions toujours
instables, avec un u- qui varie peu, dans une gamme 0.19-0.36 ms'. L'intérét de cette
validation ne se situe donc pas tant dans l'existence de conditions météorologiques
contrastées, mais dans la présence d'un couvert développé, et dont la hauteur (h = 1.0-2.3 m)
et la structure (LAl = 1.5-5.0) varient entre les 8 séries. Ce jeu de données va donc permettre
de tester le modele pour des couverts de hauteurs variées.

Dans |’expérimentation, la source étant placée au sommet du couvert, la situation
correspond, vis avis de la théorie de la couche limite atmosphérique, a une source de surface,
c'est adire proche du plan d + z,. Toutefois, la position exacte par rapport au sommet, variait
|égéerement suivant les séries, et la réponse du modele par rapport a cette variation pourra étre
évaluée.

Plusieurs facteurs en particulier viennent complexifier, mais auss enrichir, la
comparaison entre modéle et mesures : (i) la source pour 7 des 8 séries (10 des 11 séries au
total) était placée en bordure du champ (Figures 1V.2, I1V.3), et se trouve donc dans une zone
de transition de rugosité, ou la turbulence et les parametres d'échanges foliaires sont perturbés
(Draaijers et al., 1994). Par ailleurs, (ii) la direction moyenne du vent est inclinée de plus de
45° par rapport al’ axe des méts pendant 2 des 8 séries (S; et Sg ; Tableau IV.1). Dans certains
cas donc, les méts les plus en éoignés de la source peuvent se situer en dehors du champ ou
I'approximation de source ligne est valide. Enfin, (iii) durant certaines séries, les fluctuations
de direction du vent étaient tres grandes (Ss, Ss, Sg; Tableau 1V.9).

Le couvert étant développe, la dispersion latérale du panache, liée a la composante
transversale de lafluctuation de vitesse du vent, varie en fonction de la hauteur. Par ailleurs, le
couvert est structuré en rangs, ce qui pourrait également gouter une complexité
supplémentaire au probléme. Une attention particuliére sera donc portée lors de la validation
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du modéle aux effets (i) du changement de rugosité, (ii) de la direction moyenne du vent et
(iii) de ses fluctuations.

V.3.1 Paramétrisation du modéle pour le mais

Le domaine étudié est fixé 2400 m en x et 10 m en z, comme dans le cas de la prairie. La
hauteur minimale du domaine, ¢’ est adire laou les particules sont réfléchies au sol, est fixée a
Om. La hauteur maximale du domaine, qui correspond a la hauteur de la couche limite
atmosphérique, est fixée a 2000 m pour I’ensemble des séries. En effet, éant donné les
conditions de stratification thermique instable, la hauteur de la CLS ne devait pas étre
limitante pour la dispersion si pres de la source. Des tests préliminaires sur I'ensemble des
séries ont montré qu'il faudrait que la hauteur de la CLS soit inférieure a 500 m pour que plus
de 0.1% des particules fluides puissent l'atteindre. L'effet d'une quelconque inversion
thermique est dont négligé, mais les conditions de trés fort rayonnement et vent faibles
rencontré au cours des expérimentations justifient cette approximation.

Le maillage du domaine est formeé de 150 colonnes verticales et 30 strates horizontales
dont 5 dans e couvert. Les épaisseurs et largeurs des mailles au-dessus du couvert sont définis
par les Egns. (111.87a,b), ou ax = 1.02, et a, = 1.2. Dans le couvert les strates sont d'épaisseur
constante. Pour tenir compte de I’incertitude sur la position de la source ligne, celle-ci est
modélisée par une section de 0.1x0.1 m dont le centre est placé a x=0m, et a la hauteur hs
indiquée dans le Tableau IV.9. Chaque maille du couvert entre O et 400 m est considérée
comme une source/puits. La hauteur du couvert h et le LAI, sont repris du Tableau IV.9. La
densité de surface foliaire est paramétrée a selon I'Eqn. 111.84, avec hy, = 0.7 h, 0, =0.25 h, et
pr=1.

Les parametres u- et L sont mesurés sur le méa micrométéorologique (MM), par la
méthode aerodynamique simplifiée (Tableau 1V.10). En revanche, les parametres 2, d, et &
utilisés dans la paramétrisation des profils de vent sont recalculés afin d'obtenir un accord
visuel alafois avec les profils de vitesse moyenne mesurés sur les méats MM et le mét bilan de
masse BM (Figure V.6). Cette étape est indispensable afin de bien représenter le profil de u
dans le couvert végétal. Par ailleurs, les profils de u mesurés sur les mats MM et BM
présentent des différences systématiques : il y a une "sous vitesse" du vent dans le couvert et
"survitesse" au-dessus au niveau du méat BM (Figure V.6). Cela peut étre attribué a la présence
d'une zone de densité de pieds de mai's plus forte en amont du méat BM, due a laréalisation de
semis en bordure de champ.

Short-range dispersion and deposition of atmospheric ammonia, PhD thesis, 2000. 251
Benjamin Loubet, UMR EGC, 78850 Thiverval-Grignon, France
Benjamin.Loubet@grignon.inra.fr



V.3. "Validation" sur mais

30 [
[ S
251
20 /
¥ /
.
S5k y o
N r -
‘ e
10 f azE
P —— MM
05 e BM
P
0 2 4 6 8 10

u/u

u/u

Figure V.6. Profils de vitesse moyenne du vent mesurés sur les méts BM et MM, et profils paramétrés, pour les
séries S; et Sq (voir détail dans le texte). On voit clairement que la vitesse dans le couvert, sur le mét BM, est
inférieure a celle sur le mét MM, ce qui engendre une survitesse au-dessus (Sg).

Les paramétres concernant gy, dy, €t € (ou Tyy) sont hyy =hy =hye1=08h, et b, =24
et b, =13, et 7,,=0.3 h/ u-, dansle couvert. Les autres paramétres sont calculés en fonction
du LAI, et de conditions de raccordement des profils et de leurs dérivées a l'interface couvert-
atmosphere (8 111.1.10).

Les résistances de dépdt ont été calculées a partir des paramétrisations décrites dans le
Chapitre Ill, avec pour r, : Re;=50000, T, et T, respectivement égales a la température
moyenne des feuilles, et de I'air ala hauteur h. L'humidité relative HR, est celle mesurée a la
hauteur h. Pour r, nous avons repris la paramétrisation de I'Eqn. 111.79. Enfin, en ce qui
concerne rs, I'Eqn. 111.76 a é&é utilisée avec comme paramétres rgnn=157sm™ et
B=25W m?, estimés & partir des mesures (§ 1V.1.4 ; Figure IV.9). Aucun stress n'a éé pris
en compte, c'est adire que toutes les fonctions g(.) de I'Eqgn. 111.76 sont égales a 1. Le point de
compensation Cs est exprimé a partir de I'Egn. 111.82 en utilisant T, comme température, et
/"= 3000. Toutes les variables d'entrée sont reprises dans le Tableau V.1, pour chacune des
huit séries retenues.

Tableau V.3. Variables d entrée du modéle pour les huit séries de validation. Le changement de rugosité n’est
pas pris en compte.

Série  h LAl he Débit de u- L  d & T T. HR R® Ry Ry®

source® NHs NHsz NHs;

m mm? m pgNHsm?s® ms?! m m m °C °C % sm! sm! sm?
S1 1.0 15 1.2 1514 0.36 -31 0.11 0.40 2.0 16.0 1471 66% 159 34 7
S2 1.3 3.0 1.2 1493 0.30 -33 0.05 110 5.0 246 21.69 65% 56 36 8
S3 1.3 3.0 1.2 829 0.36 -68 0.05 1.08 5.0 26.3 2355 54% 94 90 6
S5 1.5 3.2 1.2 1358 0.23 -24 0.05 112 7.0 26.7 24.68 53% 110 101 10
S6 1.6 3.3 25 1099 0.19 -65 0.07 110 55 248 24.09 59% 131 60 15
S7 2.1 39 25 1362 0.25 -66 0.05 145 55 25.0 2229 66% 54 33 9
S8 2.1 4.0 25 1235 0.29 -95 0.06 1.70 6.0 231 2079 62% 62 48 8
S10 2.1 4.6 2.5 1326 0.25 -34 0.04 165 4.5 26.3 2675 41% 179 273 10

T Mesuré sur le dispositif d'émission, avec une incertitude de 7 & 9% selon les Séries.

Le nombre de « particules fluides » utilisées est de 2x10° pour la source, et 1000 pour
chacune des 750 mailles du couvert. Le pas de temps est fixé a 4t = 0.3xT,.
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V. VALIDATION ET SENSIBILITE DU MODELE DE DEPOT SEC

V.3.2 Profils verticaux de concentration en aval dela source

Globalement, les profils de concentration simulés a 12 m (mét BM) en aval de la source sont
en meilleur accord avec les mesures lorsque la source était placée a 1.2 m de hauteur (S;-Ss)
que lorsgu'elle était placée a 2.5 m (Ss-S10). En effet, dans le premier cas, au-dessus du
couvert, le profil simulé est tres proche de celui mesuré, comme l'illustrent les séries Sy, S, S3
et SssurlesFiguresV.7 et V.8.

z/h
z/h

0' L 0'|||||||||||||
0 20 400 600 0 20 400 600

C, uigNH; m® C, uigNH; m®

Figure V.7. Profils de concentration au méat BM, mesurés et simulés lors des séries S; et S,. Les directions
moyennes du vent étaient respectivement de 5 et 29°, par rapport al'axe des méts, et les fluctuations de direction
de vent étaient respectivement de 21 et 45°.

En revanche, dans le couvert, le modéle sous estime systématiquement la concentration
moyenne. Une premiéere hypothése pour expliquer cette différence est liée ala paramétrisation
de la vitesse du vent. En effet, le profil de vitesse moyenne du vent paramétré correspond a
une moyenne entre les mats MM et BM (Figure V.6), ce qui entraine au niveau du méat BM
une surestimation de U dans le couvert, et une sous estimation de U au-dessus. L'effet
escompteé sur les concentrations simulées serait alors une surestimation au-dessus et une sous
estimation dans le couvert. La sous estimation dans le couvert est bien observée, mais pas la
surestimation au-dessus. Ce n'est pas non plus le cas pour les séries Sg a Sg (Figures V.9-
V.10). L'éude de sensibilité a la vitesse du vent apportera des réponses quantitatives a ces
propos.
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Figure V.8. Profils de concentration au méa BM, mesurés et simulés lors des séries S; et Ss. Les directions
moyennes du vent étaient respectivement de 31 et 18°, par rapport a lI'axe des mats, et les fluctuations de
direction de vent étaient respectivement de 39 et 112°.

D'autres hypothéeses pourraient étre mises en avant pour expliquer la sous estimation de
la concentration dans le couvert. Notamment, le caractére intermittent des échanges, mis en
évidence par les mesures avec |'anémométre sonique (81V.3.6.3) pourraient en étre al'origine.
En effet, on note que Sk, était négatif dans le couvert (présence de rafales dirigées vers le
bas), avec semble-t-il, un minimum autour de z/ h = 0.5, et des valeurs positives au-dessus de
h. Cela indique qu'une forte proportion de I'NH3 émis pourrait avoir été entrainée par ces
rafales dans le couvert, ou il y est, en quelques sortes, piégé car la diffusion y est moindre
gu'au-dessus. Le rble de Sk, étant d'augmenter les échanges a la surface, il contribue a
augmenter la concentration dans le couvert pres de la source, d'ou la différence avec le
modéle qui ne simule pas cette intermittence.

Sur la Figure V.9, on montre deux cas ou le modéle sous estime la concentration en tout
point du profil. C'est aussi le cas pour la série Sg (Figure V.10). Pour ces trois séries, un
changement d'échelle permet de superposer relativement bien les profils mesurés et simulés.
Ceci pourrait indiquer que le terme source utilisé dans modele est sous estimé, ce qui serait
cohérent avec les estimations de débits de source par bilan de masse qui sont toujours
supérieures aux débits de source mesurés (§1V.3.7.2 ; Tableau |V .8).
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Figure V.9. Profils de concentration au méat BM, mesurés et simulés lors des séries S et S;. Les directions
moyennes du vent étaient respectivement de -10 et -47°, par rapport a l'axe des mats. Les fluctuations de
direction du vent étaient de 129 et 87° respectivement.

Mais dautres facteurs pourraient expliquer les différences observées. La direction
moyenne du vent pendant les séries S;, Sg et Sy était inclinée de plus de 35° par rapport a la
direction escomptée (Tableau 1V.9), mais cela n'est pas le cas de la série Sg. L'estimation du
terme source a partir des concentrations mesurées sur ce méat (8 1V.4.7.2) donne des vaeurs
bien supérieures au débit de source impose, et ce résultat se retrouve naturellement ici.
L'analyse dans le § 1V.4.7.2 montre en outre que les flux estimés sont corrélés a la direction
moyenne du vent.

Les fluctuations de direction du vent pourrait étre un autre facteur important. Elles sont
globalement plus grandes pour les 4 dernieres séries que pour les 4 premieres (Tableau 1V.9).
Les rangs étaient orientés paralléement a la source et il est possible que des écoulements
préférentiels aient eu lieu, modifiant |es trajectoires issues de la source.

Quels seraient les effets potentiels de ces fluctuations a proximité de la source? En ava
d'une source ponctuelle, les fluctuations de direction du vent entrainent une diminution de la
concentration moyenne par effet de dilution latérale accrue (Csanady, 1980). Mais a proximité
d'une source ligne, les fluctuations peuvent engendrer (i) des variations de la distance
apparente a la source et (ii) des périodes pendant lesquelles e mét est en dehors du panache
issu de lasource. Si ladirection et la vitesse du vent sont corrélés de sorte que les vitesses les
plus élevées correspondent aux périodes ou le mét n'est pas dans le panache, le flux Qgy est
surestimeé par la méthode du bilan de masse, présentée au Chapitre 1V. Maheureusement, il
est impossible a posteriori de retrouver la corréation entre la vitesse du vent et sa direction
instantanée, étant donné gque les mesures soniques n'ont jamais eu lieu en méme temps que les
mesures de concentration.

Pour les séries S-S0, laforme du profil dans le couvert est mieux reproduite que pour
les séries S;-Ss, mais pas les amplitudes (Figures V.9,V.10). Ceci suggére que la hauteur de la
source (surélevée entre les séries Ss et Sg) soit a l'origine de ce changement de profil dans le
couvert. L'influence de la hauteur de la source sera abordée lors de I'étude de sensibilité
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Figure V.10. Profils de concentration au mét BM, mesurés et simulés lors des séries S et Syp. Les directions
moyennes du vent étaien