UNIVERSITE TOULOUSE III - PAUL SABATIER
Four obtenir le grade de
DOCTEUR DE L'UNIVERSITE TOULOUSE III
Discipline : Physique et Chimie de I’ Atmosphére

Présentée et soutenue par :

Martine AGUIRRE MICHOU

Modélisation du dép6t sec et des
émissions d’espéces chimiques d’intérét
pour la qualité de I'air et pour la
composition de la troposphére

Directour de thése @ Vineent-Henrei PEUCH

Date de soutenanes @ 11 Juillet 20005

Membres du jury :

Bernard CROS Professeur, Unlversité P Sabatler, Toulouse Présldent
Plerre CELLIER Dicecteur de Recherche, INRA, Grignon Rapporteur
Clalre GRANIER Dicecteur de Recherche, Service Adronombe, Parls Rapportous
Jean-Frangols LAMARQUE  Sclentist IT, NCAR, Boulder Rapporteur
Robert DELMAS Professeur, Unlversité P Sabatler, Toulouse Examinateur
Draniel CARIOLLE Ing. Géndral Ponts o1 Chaussdes, Cerlacs, Toulouss Trwlias

Serge PLANTON Ing. Géndral Ponts ot Chaussdes, Métto-France, Toulouse  Tnvité

WVincent-Henel PEUCH Ing. Ponts et Chaussies, Métdo-France, Toulouss DHrecieur de thése



Remerciements

L'étude des échanges en surface dans un Modéle de Chimie Transpore [MCT) m'a
passionnde : elle m'a permis, d'une part, d’explorer le monde des dmissions de gasz, soit
des gaz 4 effet de serre tels le dicxyde de carbone (0], connus dans la communauté
métdorologie-climatologie dont je fais partie, mais aussi des gaz toxiques ou nocils tels
"'ozone (D) et le diccyde de soufre (500:), et des gaz émis par la végdtation, en particu-
lier les Composés Organiques Volatils (COV). J'ai pu appréhender la complexité de ces
fmissions anthropiques et biogéniques, et acquérir parallélement une connaissance de la re-
prégsentation des caractéristiques de la surface du MCT, caractéristiques qui déterminent
ces émissions ainsi gque le phénoméne de dépdt sec, puits des gaz en surface. L'utilisa-
tion d'un MCT global m'a amenée & m'intéresser & des environnements trés divers; les
étapes de validation des paramétrigsations que j'al mises en place m’ont permis d 'étudier le
monde des campagnes de mesure, de prés pour la campagne ESCOMPTE (Etude sur Site
pour COntraindre les Modéles de Pollution atmosphérigue et de Transport d’Emissions,
Juin-juillet 2001, sud-est de la France), de plus loin pour la campagne LBA {Large-Scale
Biosphere-Atmosphere experiment, lancée en 1998, Amazonie) par exemple. Apprendre &
mieux connaitre, dans mon domaine de recherche, les caractéristiques météorologiques et
celles de la végération de ces milieux trés différents m'a enthousiasmdbe.

Merci & tous ceux qui m’ont guidée et soutenue durant ma carridére et qui ont contribué
A m'amener au nivean de connaissances que j'avais en débutant ces anndes de thése @ .-
P. Javelle, J. Clochard, V. Detemmerman, J. Marsh, P. Morel, D. Carlson, B. Baueuerle,
et J. Walters.

Merci aux relecteurs anonvmes des articles ; les dchanges dans le contexte de la publica-
tion scientifique me paraissent indispensables et primordiany pour construire ses propres
CONTNALSANES.

Merel aux membres des équipes de Météo-France qui m’ont aidée chacune dans son
domaine : équipes informatiques du CNRM (Centre National de Recherches Météorolo-
giques) et de la Direction Technique, toujours disponibles pour que le PC, les imprimantes,
le régean, les machines o archivape, et le supercaleulateur répondent an doigt et & Voeil ;



2 Remerciements

groupe GMAP (groupe de Modélisation pour I'Assimilation et la Prévision), et en par-

ticulier & R. Bl Khatib, B. Bazile et J.-M. Piriou pour leur aide & cdtoyer le monde des
Modéles de Privision Numérigque duo Temps, vitaux & notre Modéle de Chimie Transport.

Merci & tous les membres des équipes du CNREM CAIAC (Chimie Atmosphérique
Interactions Avee le Climat) et CARMA (Chimie Atmoesphérique : Recherche en Modélisa-
tion et Assimilation), anciennement équipe CATS (Chimie Atmesphérique, Troposphére et
Stratosphére), et & 'origine dquipe ERAM (Etude et Recherche en Atmosphére Movenne)
quand je 'al rejointe en 1999, La modélisation de la chimie dans la tropesphére en était 4
ses premiers pas & Métdo-France, avec des objectifs aussi divers que la prévision des pics
de pollution & 'Oy eb la prise en compte de la chimie troposphérigue dans les simulations
d'évolution du climat.

Merci & F. Karcher, B. Josse, A, Dufour, H. Teyssédre, F. Cheroux, P. Simon, F. Bro-
cheton, et A, Drouin pour leur enthousiasme pour o¢ métier de chercheur, et pour leur
totale disponibilité pour discuter, apporter leur éclairage of débloguer ainsi des situations
problématigues.

Merci & M. Amodél, E-Y. Nho-Kim, M-L. Cathala, et T. Barthet qui ont rejoint
maintenant o antres dquipes mais qui m’ont beancoup donnd.

Merci & V.-H. Peuch qui a & Uinitiateur de oe travail de thése et qui a su m'encourager
el me guider pour le mener A son terme.

Merci & C. Apuirre pour sa relecture attentive et attentionnde.

Merci enfin & Lauréne, Marion, Aline et Philippe Michou...



Table des matiéres

Introduction

1 Le dépdt sec dans MOCAGE
1.1 Lemedéle MOCAGE . . . . . .. .. o o

1.2 Mécanisme et observations du dépdt sec . . 0 . L . o L oL L oL oL,
121 Mécanisme . . . . o L L L oL L e e e e e e e e e e e e
1.2.2 Observations . . . . . . . . . L e e e e e e e e
1.3 Paramdirisation du dépdt sec . . . . 0 . L . o L o Ll
1.4 Paramétrisation de la résistance aérodynamigque . . . . . . . . L L.
1.5 Paramétrisation de la résistance quasi-lamimaire . . 0 . . . . o . L L. L.

1.6 Pamdétrisation de la résistance de lasurface . . . . 0 0 Lo L.
1.6.1 Généralivds
16.2 Surfaces mouillées . . . 0 0 _ . . oL
1.6.3 Résistance stomatale . . o . . . . 0L 0oL oL 0o n ol
164 Autres mdSISLAICES © . . . . _ . o L L L0 e e e e e e e e
1.6.5 Résistance de lasurface ®ean™ . . . . . .. .. oL oL
LEG HNOg et HoOb o o oo oo e e e e e
167 Choix relatifs 4 la solubilité des gaz . . . . . . . . 0. ..o ..

1.7 Porgage métdorologique . . . o o 0 0 00 0L L L Lo e e e

1.8 Premidre évaluation de la paramétrisation adoptds . . . © . . . ... ...
1.9 Vitesses de dépit sec climatologiques de MOCAGE . . . . .. .. ... ..
LID PerspectIVEs . . L L L 0 o L ot e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e



4 TABLE DES MATIERES

2 Ewaluation des vitesses de dépdt sec sur une zone méditerranfenne
2.1 DBésumé en fr.ﬂ.m;ﬂi.ﬁ ...............................
2.2 Article . .o L e e e e e e e e e e e e e e

3 Flux de dépdit sec et vitesses tropicales

3.1 Résuméenfrancais . . . . ... Lo oL L e
3.2 Imbroduction . . . . . L L L L L L L e e e e e e e e e e e e e e e
3.3 Oy deposition flux . . L. L L L L L e e e
34 NO-and HNO, deposition flux . . . . . L0 L L o
3.5 Seasonal features of ozone deposition velocity . . . ... 0oL 0oL
3.6  Evaluation of MOCAGE czone deposition velocity over equatorial forests

3.6.1  Aercdynamic resistance . . . ..o L oL L oL Lo oL oo L L L

3.6.2 Stomatal resistance . . . .0 L L L0 L L Lo L e e e

3.7 Evaluation of MOCAGE ozone and nitrogen dioxide deposition velocity
over other tropical landeovers & . 0 . L L L L L L L L L Lo e e L

38 Conclusions . . . . . . . . L L e e e e e e e e e

4 Les émissions biogéniques de COVNM dans MOCAGE
4.1 Introduction : les émissions anthropigques et biogéniques dans MOCAGE
4.2 Généralités sur les émissions biogéniques de COVNM . . . . ... . L. L.
4.3 Méthodologie de la paramétrisation - . . . . 000000000l
4.3.1 Algorithme général . . . . ... o0 o oL 0oL o000 o oL
4.3.2 Facteurs correctifs environnementaux - . . . . . . . ... .- ...
44 Donndes dlentrde . . 0 L oL L L0 L L Lo L s e
4.4.1 Végdtation et elimat . . . . .00 oL 0oL o oo oL
4.4.2 Facteurs d’émissions et densités foliaires . . . . . . . oL L L
4.5 Résultats et validation Domaine Globe . . 0 . . . o000 00000 L
4.5.1 Comparaison MOCAGE-Guenther ef ol (1995) . . .. ... 0. ..
4.5.2 Validatiom sur UAfrique . . . . . . . . . o oL

4.6 Résultats et dvaluation Domaine Europe . . .0 0 . o0 0 000 00 L.

81

.13l

132

. 143

151

161



TABLE DES MATIERES b
4.6.1 Emissions potentielles 171

46.2 Comparaison “Paramétrisation Europe” “Paramétrisation Globe™ . 173

46.3 Effet delardsolution . . . . .. ... ... ... ... 179

4.6.4 Evaluation MOCAGE-Simpson et ol (1999} . . ... ... .. ... 18]

4.7 Conclugions et perspectives . . . . _ . . L . L L L e e e e e 154
Bibliographie 191
Annexes 205
A Compléments sur les inventaires d’émissions dans MOCAGE 207
B Le dépdt sec des adrosols dans MOCAGE 2156
Bl Résumé en francals . . . o . .. 0. Lo e e 215
B o T 4 | i
C Liste des symboles utilisés dans le texte 227






Introduction

Les travaux présentés dans ce manuscrit 8" intéressent aux échanges de gaz trace entre la
surface et Uatmesphére dans un Modéle de Chimie Transport (MCT) global. Ces &changes
sont ¢ruciaux car ils déterminent jusgua un certain point la concentration de ces gaz &
la surface, ainsi que leur charge atmosphérique. Les concentrations prés de la surlace
ont un intérét particulier, puisqu'elles influent directement sur nog conditions de vie :
les pollutions atmosphériques A Uozone (O2) ou aux oxydes dazote [dont VO et N
peuvent avoir des effets nocifs sur la santd humaine, tandis que le développement des
plantes sera lid 4 la concentration de ces miémes gaz, aingi qu'd celle d’autres gaz tels le
dicxyde de soufre (S0;) ou le dioxyde de carbone (C0,). Ces derniéres anndes ont vu
un développement considérable des MCT qui permettent, par exemple, de quantifier de
mieux en mieux I'CY; troposphérique grice en particulier & la complexification de la modé-
lisation des réactions chimiques produisant de '€ & partir de ses précurseurs, les oxydes
d'azote (NVO_) et les Composés Crganiques Volatils (COV). Ces développement sont lids
A Nattention croissante pour la qualité de U'air, poussée par des approches écologigues et
environnementales, Ils sont aussi liés A Uintérét scientifique pour une amélioration de la
prise en compte des gaz & effet de serre dans les modéles de climat, dont les principaus,
outre la vapeur d’eau, sont le €0y, oxyde nitreux (N, le méthane (CH,) et 1'C2,.

Les sources de gaz trace A la surface comprennent les émissions de gaz d'origine anthro-
pique, aver essenticllement la combustion des fuels d'origine fossile (pétrole, gaz, charbon),
ainsi que les émissions d'origine naturelle, ou émissions biogéniques, par la végétation, les
surfaces recouvertes dean, ou les sols nus. La connaissance des émissions actuelles com-
porte de teés grandes incertitudes (voir chapitre 4 et annexe A). De plus, évolution des
fmissions anthropigues dans les années A venir est elle aussl incertaine. Done part, des ac-
cords internationaux se mettent en place pour tenter de réduire ces dmissions : le Protocole
de Montréal, adopté en 1987, puis actualisé et amendé & différentes reprises, réglemente la
consommation 6 la production de produits chimigues qui détruisent 'Oy stratosphériogue,
tels les hydrocarbures halogénés et autres substances contenant du chlore, du brome ou du
fluor. La Convention-Cadre des Nations Unies sur les Changements Climatiques, signée
par plus de 150 pays lors du Sommet de Rio de Janeiro en 1992, a pour objectif ultime



8 Introduction

de “stabiliser les concentrations de gaz & effet de serre dans "atmosphére & un niveau gui
empéche toute perturbation anthropigque dangereuse du systéme climatique”. Elle contient
deg engagements pour toutes les “Parties” dont certaines doivent s'emplover & ramener
en 2000 les fmissions de gaz & effet de serre non réglementées par le Protocole de Mont-
réal & leurs niveaux de 1990, Le Protocole de kyvoto, en 1997, a traduit en engagements
quantitatifs contraignants cette volonté : les pays concernés se sont engagés & ramener
leurs émissions anthropiques de gaz & effet de serre & 5 B au moins av-dessous de leurs
niveaux de 1990 pendant la période d'engagement (2008 4 2012). Le Protocole de Kyoto
eal entré en vigueur en fwvrier 2005, A contresens de ces accords, les développements
deonomigues et industriels des pays en Asie (Chine, Asie du Sud-est) sont en train de mo-
difier de maniére sensible tant la répartition quantitative que géographique des émissions
anthropiques, avec des incertitudes trés fortes sur les émissions futures | Prather et ol
2001}.

Dang Nétude de la pollution atmosphérique, on a longtemps privilégié Uétude de la
qualité de air, ¢'est-d-dire la concentration d 'un polluant de air sans se préoccuper de son
devenir. Cette approche était guidée par un souel de santé publique. Tout a &té réalisé pour
disperser an maximum les polluants afin de maintenir des concentrations acceptables pour
la santé. 5i les concentrations sont plus faibles, les quantités émises restent identigques et
touchent une surface plus grande. La problématique de Nacidification de Uenvironnement
a montré la néeessité de parler en terme de charge, ¢'est-d-dire de gquantité de polluants
par unité de surface plutdt que de concentrations. Dans le cadre de la convention sur la
pollution atmesphérique transfrontidre et 4 longue distance {Long-Range Transbondary
Air Pollution), l'ohjectif 2010 de I'Union Européenne est de réduire de moitié la superficie
deg doosystémes sensibles o'est-A-dire dont les charges eritiques étaiont dépassées en 1),
La charge critigque se définit comme la quantité maximale de dépit d'un ou plusieurs
polluants, en dessous de lagquelle, sur base de connaissances actuelles, ancun effet néfaste
sur les difffrents dcosystémes n'est susceptible de se produire.

Ce phénoméne de dépdt see, ou d'absorption des gaz par les surfaces (sol, végétation,
batiments...) en Pabsence de précipitation, constitue le puits des gaz A la surface. Nous
présentons les mécanismes sous-jacents dans le paragraphe 1.2, La quantification du dé-
pit sec a progreasé durant la derniére décennie, grice d’un cded an développement des
techniques d'observation du dépdt sec (voir paragraphe 1.2), et de Uantre aux progrés de
la modélisation de ce dépdt sec. Ces progrés sont lits pour partie & Putilisation de ca-
ractéristiques de la végétation & 'échelle globale dérivies de données satellitaires qui ont
permis d'établir un état de la planéte, et rendent possible Uestimation des changements
dug par exemple & la déforestation ou & de nouvelles utilizsations des sols, dans des zones
telles " Amazonie ou Afrique tropicale.

La paramétrisation, validation et quantification du dépt sec de 1'0; et de certaing de



ses précurseurs constituent une partie importante de cette thése (voir les chapitees 1, 2,
3). Au début de ce travail, de rares études soulignaient 'importance de la paramétrisation
du dépét sec en fonetion des conditions météorologiques et du type de la surface, mais la
majorité des MOCT globaux représentait les fux de dépdt sec en utilisant des vitesses de
dipdt see constantes, selon lespdee chimique congidérde. Les campagnes de mesure ont
révélé une variabilité tant temporelle (diurne et saisonniére), que spatiale, lide & la varia-
bilité des conditions météorologiques et & celle des caractéristiques de la surface causde,
par exemple, par les eveles de la wogdtation. Nous avons choisi de mettre en place une
paramétrisation basée sur Wesely [1989), qui a d'ailleurs é0é adoptée par un grand nombre
de MCOT ces dernidéres anndes, 4 lagquelle nous avons apportéd plusicurs modifications, dont
une amélioration en terme de paramétrisation de la résistance stomatale (voir chapitre
1}. Pour la validation, nous avons utilisé des observations de flux et de vitesse de dépit
ge¢, mais nous n'avons nous-mémes effectué avcune observation. Dans une autre partie
de notre travail, nous avons paramétrisé et quantifié les &missions pour lesquelles certaing
paramétres météorologiques ont un impact, et plus précisément les fmissions de Composds
Organigques Volatils (voir chapitre 4). Ces développements se sont inscrits dans le cadre
de la mise en place & partir de 1999 du MCT de Météo-France MOCAGE (Modéle de
Chimie Atmosphérique & Grande Echelle, voir paragraphe 1.1).

Plusieurs raisons justifient le choix de s'intéresser aux émissions et au dépdt sec

— tout d'abord, différentes études soulignent que le puits dit au dépdt sec est essentiel
dans le budget de certaines espdoes chimigques : Mége (1996) indique que le dépét
goc représente 30% du puits pour 1'Cy, 12% pour le OO0 ot 5% pour le < H,. Si
l'on considére le budget complet, les deux fpures suivantes, extraites de Ganzeveld
(2001}, font ressortir 'importance relative des termes dus aux échanges en surface
pour les deux espdoes sur lesguelles s'appuient la paramétrisation du dépdt sec
gue nous avons adoptée, 'Oy et le 50, Nous présentons dans le chapitoe 3 des
informations supplémentaires qui gquantifient le dépdt sec de 'Oy et de plusicurs
eEpires aroties.

— ensuite, il nous a paru essentiel d'introduire une représentation des échanges en
surface dont le degré de sophistication corresponde, au moins jusqu'd un certain
point, & la complexitt de la représentation de la chimie, aingi gu'd celle des processus
de transport, par advection, conveetion et turbulence, pour les objectifs de prévision
de la qualité de 'air & la surface.

— de plug, un certain nombree d'observations disponibles pour les dapes de validation
du modéle sont faites 4 partir de réseanx de mesure de surface. 11 est done intéressant.,
pour analyse des comparaisons des simulations avec les observations, d'introduire
dans le modéle une paramétrisation aussl réaliste gque possible des phénoménes de
surface qui sont susceptibles d’avoir un impact quantitatif sur les concentrations de
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les variabilités & différentes échelles spatio-temporelles des &changes en surface im-
pliguent que leur paramétrisation pourra &re primordiale 4 la [ols sur des périodes
relativement courtes, de quelgues heures & quelgues jours, of avoir aingi un impact
sgur les pics de pollution par exemple, mais aussi sur des périodes beaucoup plus
longues et influer alors sur les concentrations de fond.

enfin, les modéles métdoralogiques qui procurent le forgage dynamique & MOCAGE
incluent une représentation des échanges en surface, et done des caractéristiques de
la surface, relativement détaillée (voir Giard and Bazile (2000)). 11 &ait done naturel,
dans un souei de cohérence, d’ introduire dans MOCAGE une représentation explicite
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Chapitre 1

Le dépot sec dans MOCAGE

1.1 Le modéle MOCAGE

MOCAGE (Maodéle de Chimie Atmosphérique A Grande Echelle) est le MCT tridimen-
sionnel, multi-behelles, stratosphérique et troposphérique de Météo-France { Peuch et al.,
1999). Son développement, initié en 1999, fait suite & celul du modéle REPROBUS, déve-
loppé en collaboration avee le NCAR [National Center for Atmospheric Research, USA), et
utilisé au CNRM (Centre National de Recherches Météorologiques, Météo-France) depuis
1991 pour &udier la chimie de la stratosphére et son interaction avec le elimat [Leféure
el al., 1994).

MOCAGE couvre une large gamme d'objectifs scientifiques, depuis 'étude des inter-
actions entre la chimie et le climat, jusqu'd la modélisation de la chimie troposphiérigque
A l'échelle régionale. Pour cela, MOCAGE peut considérer plusieurs niveaux de domaines
imbrigqués 4 double sens: la définition de ces différents domaines est fexible, une dizaine
de configurations existent & ce jour. Nous présentons dans ce manuscrit des résultats is-
sus d'une configuration avec les quatre domaines suivants : un domaine global avec une
résolution de 2° (en latitude et en longitude, GLOB22), un domaine Européen de résolu-
tion de 17 (20W-40E, 30N-60N, EURO11), un domaine centré sur la France de résolution
0.25" (6W-12E, 40N-54N, FRAD25), ¢t un domaine centré sur le région d"Abx-Marseille
de résolution 0.08" (3E-TE, 43N-4TN, RSENNR) (voir la figure 1.1). Certaines illustrations
utilisent un domaine contenant la France, 4 0.01°[5W-10E, 41N-52N, FRANDL).

MOCAGE utilise un forcage météorologique “off line” pour traiter les phénoménes
atmosphériques, tels le transport des composés chimiques ou leur lessivage, ainsi que
les échanges entre U'atmosphére et la surface du modéle. MOCAGE décrit 'évolution
chimique d'un certain nombre d'espéoes ainsi que lewr transport, vertical et horizontal,

11
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Fic. 1.1 - Heprésentalion du relief sur les quatre domaines MOCAGE décrils dans le
texte - GLOB22, EUROI1, FRAQ25 ¢t RSEQDS.



1.1 Le modéle MOCAGE 13

dans la troposhére et la stratosphére. Les schémas retenus pour le transport sont détaillés
et évaluds dans Josse et al. (2004a); Josse [2004h).

MOCAGE utilise des champs météorologiques archivés i 'issue des séquences d’analyse-
prévision des modéles de prévision numérique du temps (modéles NWP), ou des simu-
lations des modéles de climat. Les champs analysés sont disponibles toutes les 6 on 12
heures, selon les modéles, et les champs prévus généralement toutes les 3 bheures. Les
résultats présentés iel proviennent des lorcages par les prévisions météorologiques opéra-
tionnelles de Météo-France des modéles ARPEGE (Action de Recherche Petite Echelle
et Grande Echelle) et ALADIN (Aire Limitde, Adaptation dynamique, Développement
InterNational) [ Courdier el al., 1991), ARPEGE étant un modéle global spectral & maille
variable dont la version & aire limitée ALADIN couvre une partie de 'Europe avec une
réesolution de ordee de 10 ko,

Dans la configuration utilisée pour ce travail, sur la verticale MOCAGE considére 47
couches entre le sol ot (0 hPa. La coordonnde verticale est la eoordonnde hybride o-pression,
de telle sorte que la couche la plus proche de la surface épouse le relief. Les couches les
plug proches de la surface correspondent 4 celles des modéles ARPEGE-ALADIN; en
particulier la derniére couche a une épaisseur movenne d'environ 40 m. Clest A Uintérieur
de cette couche qu'est considénd le puits de constituants chimigques di au dépdt sec, tandis
que les dmissions sont réparties sur les cing couches inférieures du modéle, de manidre &
tenir compte du mélange turbulent au cours du pas de temps d'intégration (voir Josse
(2004h)).

MOCAGE peut considérer différents schémas chimiques, selon application étudide.
Les résultats présentés ici correspondent 4 la chimie représentée par le schéma RAC-
MOBUS, qui regroupe les schémas RACM (Regional Atmospheric Chemistry Mechanism
Stockwell et al. (1997)) pour la troposphére, et REPROBUS pour la stratosphére [Leféure
et al, 1994}, La chimie de 118 espéces est traitée, dont 82 ont une durée de vie assez
longue pour étre transportdes.

L& madule de surface de MOCAGE, que nous avons mis en place, est une interface 2D
entre les modéles météorologiques et le modéle 3D MOCAGE. 1l fournit au modéle 3D les
quantités gui permettent de caleuler 'évolution temporelle des concentrations dues anx
fmissions et au dépdit sec. En ce qui concerne le dépdt sec, seul le terme de vitesse de
dépdt see (voir paragraphes ci-dessous et suivants) est stock® dans les fichiers de lorcage
de surface. Ce module est “externalisé”, et log émissions et vitesses de dépdt sec caleuldes
peuvent Stre utilisées indépendamment d’un simulation 30D avee MOCAGE.

Des deseriptions complémentaires de MOCAGE sont disponibles dans Peuch et al.
(1999}, et dans les deux premidres théses consacrées & MOCAGE de Cathala (2004) et
Josse (20040).
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1.2 Meécanisme et observations du dépdt sec

1.2.1 Mécanisme

Le phénoméne de dépdt sec refléte la capacité de la surface, ocdanique ou continentale,
recouverte ou non de végitation, 4 absorber les gaz et les particules présents dans la
couche d'atmosphére proche de la surface. Le dépdt est qualifié de “see™ par opposition
an dépdt “humide” gqui désigne "absorption des substances par les précipitations et dans
les hydrométéores. Nous présentons cl-dessous des informations relatives au dépét sec des
gaz qui ont fait 'objet principal de cette partie de la thése; un développement sur le
dépit sec des adrosols dont la paramétrisation a des spécificités, dans le terme de vitesse
de sédimentation par exemple, mais aussi deg points communs avec le dépdt sec des gaz,
est rapporté dans lannexe B il a fait I'objet d'un article (Nho-Kim et al., 2004).

La surface absorbe les gaz par deux mécanismes différents -

(i) le premier, contrélé par Uenvironnement, adrodynamique, transporte le gaz de 'at-
mogphére vers ladite surface ;

(ii] le second, contedlé par la surface, est fonction des caractéristiques de cette surface
pour les plantes, par exemple, absorption physiologique, va dépendre de la différence
de concentration entre U'air et Uintérieur de la plante of le gaz est transformé par voie
bigchimigque. En absence de wipétation, des réactions chimiques interviennent sur les
surfaces selon le caractére acide ou oxydant du gaz considérd,

Le mécanisme du dépdt sec apparait étre teds différent selon le gaz @ pour les gaz
trés solubles et chimiquement teés réactils, comme acide nitrique { HNQ;), absorption
par la surface est quasiment indépendante de la nature de la surface (eau, continent, sol
recouvert de végétation ou non, surface baties...) et n'est fonction que du transfert du
gaz vers la surface. Ce transfert sera dépendant du transport vertical turbulent dans le
eouche limite de surface [CLS), qui lui-méme dépend des conditions micro-météorologiques
proches de la surface, ainsi que de certaines caractéristiques de la surface, comme la
longueur de rugosité, Il apparait qu'il existe aussi pour ces gaz, ef pour tout auntre gz,
une résistance aun transfert dans la couche fine d’atmosphére proche de la surface (de
Vordre de 1 mm), considérée comme une couche guasi-laminaire ; cette résistance sera
fonction de la diffusivitd du gaz mais aussi de la turbulence. Ces gaz sont ensuite absorbés
par la surface sans résistance.

Pour un gaz de réactivitd chimique et de solubilité comparables & celles de O (comme
N3}, généralement 'absorption par la surface contrdle le Hux de dépde sec; cette ab-
sarption dépend des caractéristiques physiques (présence d'eau, de neige, température,
humiditd), biclogiques (lides par exemple au type de végétation) et chimiques {différentes
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selon le type de sol par exemple) de la surface.

— Dans le cas oi le sol est recouvert de végétation, le gaz est absorbéd selon des méca-
nismes différents par les fenilles et le reste de la plante :

o 'absorption au niveau des feuilles se fait par deux cheminements paralléles, En ef-
fiet, "épiderme de la feuille est formée de cellules dont la parol externe est épaisse
et pourvie dune couche imperméable, la cuticule ; oot épiderme est percd o’
ouvertures, les stomates, bordées par deux cellules dites stomatiques gul se res-
serrent ou s'écartent, régulant ainsi les échanges de gaz avec Uextérienr. Chez
certaines plantes, Uouverture des stomates permet de caractériser complétement
ces échanges, chez d'autres plantes ils se font aussi A travers la cuticule. L'énergie
requise pour ouvrir les stomates est fournie par la radiation solaire, Radiation
Photo-synthétiquement Active ou PAR qui correspond A la partie visible de la
radiation solaire. Quand 'humidité dans le sol diminue, les stomates ge ferment
pour prévenir la dessiceation de la plante. Le gaz qui a pénétréd dans la plante par
les stomates est ensuite soumis & la résistance au transfert dans le tissu de cette
plante, appeld mésophylle.

o au nivean des tiges on des trones, les cellules d'un vidgétal acquitrent des spéciali-
sations différentes et se groupent en tissus de structure et de fonction différentes
de celles des fenilles, pour assurer le soutien du végétal et le transport de la séve.
Iy a trés pen d'échanges de gaz entre atmosphére et le végétal & ces niveanx.

— L'absorption par les sols regroupe Uabsorption par Uean [ocdans, lacs), la neige, les
matidres vogétales en décomposition, la roche nue, ou les bitiments. Cette absorp-
tion a éué moins étudide que celle de la wigétation, bien que Uon ait observi des fux
de dépdt de I'0); maximum sur des g0l nus du méme ordre de grandeur gque ceux
observis sur la végitation | Wesely and Hicks, 2000). Cette absorption a toutefois
é10 mise en relation avec le contenu en eau du sol, celui en matidres organigues

[ Wesely and Hicks (2000); Fotiadi (2003a)), ainsi qu'avee 'activité bactériologique

(e, 1987). La texture ou compesition granulométrique, et la structure ou mode

d'assemblage des agrégats [ Viterbo, 2002) jouent aussi un réle. Ces différents para-

métres, qui influent aussi sur le transfert de vapeur d'eau dans le sol, ne sont pas
encore considénés dans les moddéles de provision numérigque du temps, ot nous ne les
prendrons en compte que partiellement.

Il 5t & noter que U'on ne comprend pas encore touws les phénoménes qui adviennent
lorsgque la surface est mouillée, gquelle gue soit la surface - pour 1'0);, on a pu observer une
diminution du taux d’absorption avec le présence d’ean sur la surface, ce qui correspond &
un blocage des stomates par ce film d'ean, ou au fait que les stomates se sont partiellement
fermées suite 4 la diminution du rayonnement solaire lide & 'événement pluvieux ; mais
on a pu aussi mesurer une augmentation de ces taux de transfert vers la surface, appelés
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aussl vitesses de dépit sec [ Wesely and Hicks (2000); Lamaoud et al. (2002); Bouchou
(2004}, et références incluses). On explique alors cette augmentation par des réactions
chimigques en phase acgquense, fonctions du pH duo film d'ean ainsi que de sa compesition
chimigue ; celle-cl est elle-mime fonction des espéees dissoutes dans les gouttelettes de
pluie par le phénoméne de dépdt humide, ainsi que des espéees présentes 4 la surface,
déposies pricédemment ou produites par la surface elle-méme. On a observé aussi que la
solubilité des espéces n'est parfois pas déterminante dans le taux de transfert & la surface
deg oetans par exemple. Ainsi le tanx de 0.05 em &' pour O, est environ 40 fois plus
leve que celul qui pourrait dtre caleuld en considérant la seule solubilité de @4, On pense
que des réactions d'oxydation de matiéres organiques présentes 4 la surface des océans
expliquent ce décalage (voir Ganzeveld (2001) et les références citées). De plus, le pH
des surfaces mouillées influe sur la vitesse de dépdt de certaines espéces, telles le 502
[ Evisman and Van Pul (1994h) et séférences citées), et done 'origine de Phumidité 4 la
surface est importante [pluie, brouillard, rosée), puisque le pH de la pluie ou du brouillard
peut-étre largement inférieur & 7 de plusieurs unités.

Enfin, signalons que les gaz pen réactifs (durde de vie de Pordre du mois) et trés peu
salubles dans Ueau tels le monoxyde de carbone [(€'0) ont une vitesse de dépdt sec proche
de 0.

1.2.2 Observations

Un certain nombre d’observations du dépit sec ont &6é effectudes & ce jour et ont per-
mis de mettre en évidence les mécanismes décrits ci-dessus. Différentes technigques somt
utilisées, qui couvrent des échelles spatiales différentes, depuis les méthodes en chambres
on enceintes sur des surfaces de quelgques m®, jusqu’aux mesures adroportées. Les me-
gures en chambres sont surtout utilisées & la surface d'un 2ol nu ou d'un 0l avee une
couverture de végétation basse. Ces mesures ne sont pas directement utilisables dans
les modéles régionaux ou globaux 4 cause de leur trés faible reprisentativité spatiale. A
une échelle spatiale supérieure, les mesures dites micro-métdorologiques sont en dévelop-
pement depuis quelques décennies. Une premidre catégorie de mesures est effectude sur
site, & partir de tours d’observation {couverture spatiale jusqu'a quelques km®), scit en
mesurant directement des fuctuations de concentration, soit en observant des profils de
concentrations. Elles ont des restrictions quant & leur application, ¢t ndoessitent en par-
ticulier un site homogéne spatialement avee un fetch suffisant, le feteh étant la distance
horizontale nécessaire pour que les profils verticanx de température et d'humidicd per-
turbés par le changement de surface retrouvent leur &quilibre. Ces mesures intégrent 4 la
fois le transport turbulent et absorption par la plante, et ne permettent pas de différen-
cier ces phénoménes. BElles ont cependant avantage d'étre directement utilisables pour la
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validation de modéles numériques tridimensionnels, moyvennant quelques précautions.
On peut distinguer deux types d'observations “classiques” :

— la premitre méthode appelée “méthode par Corrélation Turbulente” (ou Corrélation
des Tourbillons, Eddy Correlation ou EC), méthode de référence, s'appuie sur la
relation suivante entre le Aux de dépée sec P, d'un gaz quelconque = et les fuetua-
tions de la vitesse verticale du vent ' et de la concentration « de ce gaz, mesurédes
pendant des périodes de prélévement allant de 15 & 30 minutes :

B, = wict (1.1}

Cette méthode requidre des instruments dits rapides, pouvant mesurer des fluc-
tuations avec une fréquence trés supdrieure & 1Hz A ee jour, de tels instruments
existent pour 10, les VO, OO0, 50, et plus réeemment pour isopréne, 1 acttone,
l'acide formique, et ammoniac | Wesely and Hicks (2000) et références incluses).
L'instrumentation pour I'0h est eouramment utilisée, et nous présentons de telles
observations dans les chapitres 2 et 3.

— la seconde méthode, appelée “méthode des gradients”, utilise la relation suivante
entre lo Bux de dépdt see et les concentrations de 'espéee o, observées & différents
niveaux et moyennées sur une péricde o environ 30 minutes :

, -
F,— K Cr (1.2)
ol Ky est le coefficient d'échange (appelé aussi coefficient de diffusion ou diffusi-
vité) et 255 eat le gradient vertical de concentration moyen. Cette méthode nécessite
des instruments suffisamment précis car ces gradients de concentration dépassent
rarement, 5% de la concentration moyenne | Wesely and Hicks, 2000). La détermina-
tion du coefficient de diffusion néeessite la mesure de profils verticaux de vent et de

températune.

Une méthode plus réoente qui combine la mesure turbulente de la vitesse verticale du
vent ¢t la mesure movenne de la concentration de lespéce chimique étudide est la méthode
REA (Relaxed Eddy Accumulation, Brut (2002)). Cette méthode a été développée afin
de mesurer les échanges de constituants pour lesquels des capteurs rapides ne sont pas
disponibles. Elle a U'avantage de ne pas nécessiter lestimation du coefficient d'échange.
Le systéme utilisé observe séparément les concentrations dansg les tourbillons ascendants
et descendants, et le fux F. g'exprime par :

-lr-I: fj‘cru'[.rﬂp - ':-.d-'.lu'n:l I:lﬂ}

avee B constante de Businger (0.6, Ganzeveld (2001)), o, &cart type du vent vertical,
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Cup 80 €y, concentrations moyennes dans les tourbillons ascendants et descendants. En
plus du cas cité précédemment {capteurs rapides non disponibles), cette méthode peut
étre utilisée quand les gradients de concentration sont trop faibles ou s du transport &
contre-gradient existe dans les échanges entre la surface et Uatmesphére, par exemple an
sein du couvert végital [ Ganzeveld ef al, 2002a).

Une des limitations de ces mesures & partic de tours o 'observation est leur représen-
tativitd spatiale, limitée & quelques km®. Ces mesures peuvent dtre complétées par des
mesures avion, dont un des désavantages est quielles sont pénéralement restreintes dans
le temps & quelgues heures on quelques jours.

La difficulté de mettre en place certaines observations est & souligner : par exemple il
peut étre problématique de déterminer quand la végétation doit étre considérée comme
mouillée par la rosée [ Lamaud el al., 2002). I peut aussi s'avérer délicat d'interpréter des
mesures de dépét despdees trés réactives telles les VO | certaing apparells couramment
utilisés, déterminent les concentrations de Vo, en réduisant les N0 en NO, mais oo
faisant les mesures peuvent étre contamindss par la réduction d'autres oxydes d'azote en
N (voir chapitre 2). De plus ces réactions chimiques erfent une non-conservation du fux
de dépdt entre la hanteur de la mesure et le sol, ce gui va 4 Pencontre des hypothdses
nécessaires & la paramétrisation du dépét sec que nous présentons dans le paragraphe
suivant.

1.3 Paramétrisation du dépiot sec

La paramétrisation du dépét sec se fait A Uintérieur de la Couche Limite de Sur-
face [CLS), qui occupe environ 10% de la Couche Limite Atmosphérique {CLA) dont
I'épaisseur varie entre guelgues dizaines de métees ef 2 4 3 kilomdtres, ¢f dans laguelle on
considére que les flux verticaux turbulents sont conservatifs. Cette CLS s'étend typique-
ment sur une hauteur de quelques dizaines de métres. Une couche d'atmosphére trés fine
peut étre identifide dang les premiers millimétres av-dessus du sol, o la diffusion moléen-
laire domine sur le transport turbulent. Cette couche appelée couche quasi-laminaire est
importante dans la paramétrisation du dépdt sec.

Noug avong adopté pour MOCAGE une paramétrisation fréquemment utilisée par les
modéles régionaux qui traitent la pollution chimique atmosphérique. Le fux de dépdt sec
I, d'une egpdoe gazcuse r §'exprime par :

Fooe Ve, (1.4)

aver P [(moléeules m—? 87 1), 1, vitesse de dépdt see [(m s '), et o, concentration de
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espétce (moléeules m™™) au nivean de référence oi est caleulé ce Aux. Cette formulation
suppose implicitement que la concentration de 'espéee gazeuse an niveau de la surface
est, nulle, ce qui n'est pas la cas pour certaines espéces gazeuses telles le VO: qui peuvent
ge déposer mais aussi étre dmises par la surface selon, en particulier, leur concentration
au contact de la surface [ Ganzeveld, 2001). Nous n'avons pas considéré dans ce travail
I'existence de ces Aux bi-directionnels, que nous évoquons de nouvean an chapitre 2. Dans
notre démarche, la paramétrisation du dépdt sec se raméne done & la paraméirisation de
la vitesse de dépdt see, fréquemment définie en termes de résistances [ Wesely, 1989) :

) ! _
Vi (R 1§ o 1 1) (1.5)

ot H, o8t la résistance adrodynamigque an transport turbulent entre le niveau de caleul do
flux et la couche quasi-laminaire, cette résistance étant identique pour tous les gaz, F,, est
la résistance au transport dans la couche quasi-laminaire et H.- la résistance de la surface.
Ces deux dernifres résistances dépendent de Uespioe gazeuse considérde. Cette expression
de 175, est communément appelée approche “big-leal™ la végétation &tant traitée comme
une feuille, ce qui donne la représentation schématique des résistances suivante :

From Wesely 2000

Adradmamgu Ry
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Srematale Agx Mduzphplie B,
p— e —
Cuticule Hiye
3 \ =
i r Adrody, vers bas de vigétation f:  Boz igetation Bely
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520
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i
| Autres surfoces
—

Fig. 1.2 - Représentation schemaligue des résistances au depdt sec.
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e €80 caloulée an dernier nivean do modéle, situé an milien de la couche la plus proche
du 50l qui, dans le cas de MOCAGE, a une épaisseur d'environ 40 m. La représentation
de la résistance de la surface 8'appuie sur des considérations théoriques, par exemple la
solubilité d'un gaz, ainsi que sur des expériences de quantification de processus spéeifiques
& la vigdtation tels le transfert & travers les stomates ou la cuticule. En déterminant
les valeurs de i, et i, & l'aide de mesures micro-météorologiques relativement bien
maitrisées aujourdhui, A, peut-étre calculée comme étant la résistance résiduelle. La
complexité des processus, des conditions météorologiques et des conditions de surface
rend toutefois la validation de la représentation de la résistance de la surface trés délicate,
et tout A fait partielle. Cette résistance de la surface est commundément représentde par
plusieurs résistances en série et en paralléle @ pour la vipétation interviennent les stomates,
déji citdes, avec en série absorption par les cellules mésophylliennes. En paralléle, a lieu
I'absorption par la cuticule et celle par la partie basse de la végdtation, troncs pour les
arbres oun tiges des plantes plus basses. En paralléle sont aussi représentées des résistances
an transport vers le bas de la wégétation et dans le sol. La paramétrisation de toutes ces
régistances st détaillée dans les paragraphes suivants; ces paragraphes sont rédipgés en
anglais car ils font partie de la documentation scientifique de MOCAGE. Une description
synthétique de ees paramétrisations, en francais, est faite dans Michou and Peuch (2002)
(voir paragraphe 1.8).

1.4 Parameterization of the aerodynamic resistance

We parameterize the aerodynamic resistance i, following Garratf (1992):

1
Ra = —— (16)
'.".:'1

where O is the exchange coefficient for momentum, at the lowest level of the model,
and V' the wind speed at the same level. Our expression of Oy relies on the K-theory
where turbulent Quxes are proportional to the gradient of the mean field {order 1 closure
of the turbulence), and on the Monin-Obukheov theory. This context is the one of several
NWP models, including ARPEGE and the IFS (Integrated Forecast System) model of
the ECMWE (European Centre for Medium-Range Weather Forecasts) [ Beljoors, 2002).

u 1]
Cp \’; and Cp — Cpa by, '{l?]

where u, is the friction velocity, Cnx the exchange coefficient for momentum in the
cage of neutral stability of the atmosphere, and F a function that depends on this
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stability.

o2 1.8)
Con — ———3 1.8
[Ini1 4 ::':I|'
with k& — 0.4 the Von Karman constant, = the height of the lowest level of the model,
and = the roughness length for momentum.

Our formulation of P, is the one of ARPEGE, derived from Lowis (1979) and Mascart
el ol (1995). Louis (1979) characterized the stability of the atmosphere with the bulk
Richardson number 7, and proposed analytical formulations of the F | function, identical
for dynamical, heat and humidity processes. These formulations have been later modified
to differentiate among roughness lengths for momentum and for heat {Mascart et al.,
1995). Hence the following equations adopted in ARPEGE that we use in MOCAGE,
for the parameterizations of both the deposition velocity and the turbulent diffusion (see
Josse (20040) )

q e
R — 2 (1.9)
|51
with @ ; potential temperature.
Stable atmosphere: f, = 0
.I‘:,w I.IT ]'.lE:I]CE {1]l_| L= E_Ir_l:h'l I:l.lﬂ}
W [14TF )
Unstable atmosphere : H;, <0
20
.f"m 1 — L hence I[--T.r_:- -] |'_"-T,|_:._-.,- I:l.].l}

L 4 b, Crn ,_/:1 (-

where b and 4 are constants (equal to 5), and ¢, 18 a 3 order polynomial function of
Inf;"ll:-:l: where z5, 18 the roughness length for heat. Figure 1.3 presents Cp versus [

The Monin-Obukhov introduces a displacement height 4. For instance, in the case of
a neutral atmosphere, the mean wind is expressed as:

My, z—d
7= —In

Ll (1.12)
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Figure 1.3 - Representation of the exchange coefficient for momentum, as a function of

the bulk Richordson number, for various ratios :—1, 00, 400, 2000, arnd TG0,

The displacement height can be caleulated, in a first approximation, for a large num-
ber of crops and trees, from the following equation: ::h where B is the height of
the vegetation cover {(ke, 1987). So it seems that this displacement height should be
considered at least in the case of high vegetation. Ganzeveld (2001) presented results of
somme sensitivity tests to d: the depesition velocity of H N Oy, largely controlled by [, and
hence by the stability of the atmosphere, increased by about 15% when going from no
displacement height to a maximal displacement height of 15 m. Variations of O, deposi-
tion velocities were much lower, about 2%. Considering these results, and to be coherent
with ARPEGE, we did not take into account the displacement height.

Again for the sake of consistency, MOCAGE roughness lengths are those of ARPEGE.
Over land, as ARPEGE is a large scale plobal model, the formulation of the surface
roughness length for momentum includes two terms, a term related to the land cover
(with for instance a typical value of the vegetation roughness length over forests of 2 m),
and a term that accounts for the terrain inhomogeneity within model grid cells, thae is
a function of the variance of the sub-grid relief {Beljaars, 2002). Beljaars (2002) and
Van den Hurk et al. (2000) indicate that the effects of sub-grid terrain and orography are
accounted for by defining an “effective roughness length”, which is defined as the roughness
length “that gives the correct surface flux in the parameterization” and different models
may parameterize differently sub-grid relief effects. So large values of the roughness length
appear both in regions covered by forests, and in regions with inhomogeneous terrains.
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Some authors, Ganzeveld el al. (1998), indicate that this could be a source of error in
deposition velocity over mountainous areas for species whose deposition velocity is mainly
determined by H. (e.g.. HNO:); Ganzeveld ef al. (1998) and Van den Hurk ef al. (2000)
Justify the use of a local {or vegetation) surface roughness length.

The ARPEGE /MOCAGE roughness length is modified depending on the snow on the
ground and on the proportion of vegetation in the grid cell (between 0 and 1), that varies
depending on the season for certain classes of vegetation {e.g. crops).

Over oceans, the ARPEGE /MOCAGE aerodynamic roughness length includes two
terms, one that uses the Charnock relation, and the second to simulate fluxes occurring
in the case of very weak winds. Similar parameterizations are implemented in other
weather prediction models, such as the IFS (ECMWE), as simple alternatives do not
exist [(Muahrt et al, 2003).

More specifically, we use the following formulation:

)

: s
- 00217 | 51077 =2 (1.13)

1

g o

The so-called Charnock coeficient (0.021), appears 1o be higher than what the litera-
ture reports, 0.018 in the ECMWE model [ Beljaars, 2002), or even lower values, 0,012 in
Mahrt el al (2003). The range of roughness length values we obtain, 2 < 107" — 1079 m
match however values of the literature (1074 m cited in Beljoars (2002)).

The ARPEGE /MOCAGE roughness lengths for heat =, and for momentum =, differ:
over land, zqp, — 0.1 % zo; over sea, =g, — 29 (Giard and Bazile, 2000).

1.5 Parameterization of the guasi-laminar resistance

In the formulation of the deposition velocity, the gquasi-laminar resistance term of a gas
r, M., 18 due to the use of the momentum transfer coefficient to caleulate the F, term,
to quantify the way in which pollutant transfer differs from momentum transfer in the
immediate vicinity of the surface {(see Hicks ef al. {1987)).

Different. formulations for Hg, appear in the literature. We apply the following one,
chesen on the basis of Hicks ef ol (1987), and (Wesely, personal communication) for all
surfaces, vegetated or not:

ilh]

2 fE
. (x_) (1.14)

o,
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I

5. f_:',_.

(1.15)

where S_ is the Schmidt number; 1 the kinematic viscosity for the air (015 cm?® 57!
at T=20°C and p = 1 atm) (m* ='); D, the molecular diffusivity of gas = (m* =7'),

0.5
0, = DX (1'—:1':%) : D yp,o the molecular diffusivity of water vapor (25,10 % 1),

Mix) the molar mass of gas = (g mol ™' ); and F. the Prandtl number (0.72).

This formulation of f,, i3 still controversial, but use of one formulation or another has
little impact on the deposition velocities values, as, in general, H;_ values are significantly
lower than 2, values [Ganzeveld and Lelieveld, 1995); over equatorial forests, however,
we computed . values very similar to the 72, ones (see chapter 3).

1.6 Parameterization of the surface resistance

1.6.1 General

The surface resistance F_, i3 parameterized for all surfaces, both continental and oceanie,
on the basis of Wesely (1989). A number of modifications, that are detailed below, have
been incorporated into the original scheme.

Wesely (1989) estimated the surface resistance of a gas = by scaling it to the surface
registances of 04 and SO for which a number of observations were available. O, and 50,
are very different compounds as regards to their solubility and their chemical reactivity,
and the surface resistance of = will be determined by its solubility and a factor linked
to its chemical reactivity. O and 502, resistances depend upon the surface type, and in
particular the vegetation type, and upon the season. One of the shorteomings made to
Wesely (1989) is to distinguish vegetation and climate classes specific only of the Northern
American continent. Indeed, the parameterization was initially developed for regional
seale modeling. We show in chapters 2 and 3 the applicability of the parameterization 1o
other regions of the world.

We differentiate five seasons, as in Wesely [1989): (1) summer with lush vegetation,
(2) antumn with unharvested cropland, (3} late autumn after frost, no snow, (4) winter,
snow on ground and subfreezing, and (5) transitional spring with partially green short
annuals. We apply crude conditions to determine the season around the world:

At mid latitudes, the season is determined by the calendar date and the occurrence of
snow on the ground. A chanpge of season is arbitrarily done on 21 February, 21 June, 21
September and 21 November, in the Northern Hemisphere (see the diagram below). The
corresponding diagram for the Southern Hemisphere is presented next.
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Seasons in the Northern hemisphere (23N - 65N):

Seasan (| 5 i 2 i
[or 4 if srow] (or 4 if snow) [or 4 if snow)
| | | |
1 T | I

bate 21702 21706 21509 2111

Seasons in the Southern hemisphere (235 - 603):

Season i 2 ! =] 1
for 4 if srow) (or 4 if snow)

] | | ]
1 | | 1

bate 21505 2105 21108 21412

In contrast, at high latitudes (above 65N and 60S) there are only two possibilities,
season (4) or (3) depending on the snow on the ground, while in the tropics (between 238
and 23N) the season is always season (1), as shown on the map below:

Asg regards to surface type (so-called landuse type in Wesely (1989)), we distinguish in
this version of the MOCAGE surface code the types identified in ARPEGE: (1) sea; (2)
ice cap; (3) low vegetation or desert; (4) high vegetation.

These two land vegetation types are the ones required as input to the ISBA (Interac-
tion Soil Biosphere Atmosphere) scheme that we adopted to parameterize the stomatal
resistance (see details in section 1.6.3). We chose at this stage not to utilize a supplemen-
tary source of information that would have enabled to distinguish among more surface
types. We made the following correspondence between the ARPEGE surface types and
the Wesely landuse classes:

1. sea = water (class 7). If the surface temperature is lower than 271.2% K then the
sea is considered as frozen (as done in the ARPEGE model) and the corresponding
Wesely class is 8.
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2. ice cap = barren land (class 8)

3. low vegetation = mived agriculture and range land (class 10). In the case of deserts,
identified when the proportion of vegetation in the grid cell is lower than 0.1, the
equivalent Wesely class is set to barren land [class 8).

4. high vegetation = mixed forest including wetland (class 6).

The MOCAGE land surface is the same as in ARPEGE ({Giard and Bazile, 2000).
Land surface data come from two different sources: first, the Wilson and Henderson-
Sellers (1985) data, at a resolution of 1 degree, is used as a default around the world.
Second, in Eurcpe, a refined Météo-France dataset [2-km mesh size interpolated to a §
resolution) provides both a more reliable forest mask, and a more accurate description
of the annual vegetation cycle | Champeaus el al, 1999). Lookup tables give values for
root depth, vegetation albedo, vegetation roughness length, minimal stomatal resistance,
monthly LAL values (Leal Area Index, defined as the leal area per unit of soil area), and
vegetation fraction or percentage of soil covered by vegetation (veg). These scalar values,
available at the resolutions of the land-cover maps, are interpolated onto the MOCAGE
grids.

The resulting surface resistance A in a MOCAGE grid cell is computed using the
veq parameter as follows:

1
fec 1.16
(Rt on) '+ B 1 (R 4 Ro) 4 (B R, (1.16)
l L 1 — veg
| | 1.1
'rL-l-' 'rir.rung' Ij:-'.'d'rlﬂ-‘.&l [ ?:]

f...p includes all the terms that appear in equation 1.16, while R_...., inclodes the
R, terms only. All symbols are defined in Appendix C.

Use of the veg parameter is the only way at this stage by which we reflect that the
surface is not homogeneous within a grid cell. We discuss this issue of heterogeneity within
a grid cell, and of a possible extension of the parameterization with a “tile” approach, in
gection 1.10.

The following metecrological or surface felds are utilized as input to the caleulation of
the surface resistance: precipitations, both stratiform and convective, in the liguid phase
only; surface temperature; surface specific humidity; surface saturated specific humidity;
net solar radiation (calculated in ARPEGE including cloud effects); amount of snow on
the ground; land /sea mask that indicates if a given cell should be considered as a land or
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as a water cell; surface type; and percentage of vegetation in the grid cell. These felds
are regrouped in table 1.4, presemted in paragraph 1.7,

1.6.2 Wet surfaces

Our parameterization differs whether the surface is wet or not; a grid cell can be wet
because of rain or of dew. However, the field *wet fraction of the vegetation”, calculated in
the ARPEGE surface scheme, is not available from the operational archives. Furthermore,
we cannol recaleulate accurately this field from the archives. So we apply the following
hypotheses: the surface is assumed as wet because of rain when the amount of both
convective and stratiform rain in the 3 hours considered (or 6 hours if calculations are
performed with archives every six hours) is higher than 0.3 mm (respectively 0.6 mm).
The surface is assumed as wetted by dew if the surface specific humidity is lower than the
specific humidity at the model lowest level, that is the condition for a downward dew fux
{ Noilhan ared Mahfouf, 1996); this Qux depends of course on the atmospheric turbulence,
but given the uncertainty on deposition over wet surfaces (see therealter), we do not take
thig inte account at this stage.

We suppose that there i3 no stomatal blocking (stomata fully or partially blocked)
when the surface is wet. We adopted this hypothesis after a literature review and discus-
sions with M.L. Wesely. Different models adopt different strategies, but the assumption
that wetness reduces dry deposition is more and more questioned: as an example of wet-
ness leading to higher surface resistance, Wesely (1989) assumed a stomatal resistance
increased by a factor of 3 in the case of a wet surface. On the contrary, (1) Zhang el al
(2002a), who used O, Hux data from five sites in Eastern North America, found that
a stomatal blocking factor was not necessary under most wet conditions because then
the weak solar radiation lead itsell alone to large stomatal resistances; (2) Zhang ef al
(2003} also assumed non stomatal blocking for SO: dry deposition; and (3) Ganzeveld
et al. (2002a) indicated that observations of (s dry deposition Quxes over a deciduous
forest showed that there was still significant uptake of O3 by a wet canopy. Actually, they
questioned a reduced uptake by wet vegetation sinee leal stomata are generally at the
bottom of the leaves and not likely covered by a water film.

As for MOCAGE, we followed M.L. Wesely recommendation {personal communica-
tion): with respect to Oy, no distinetion is made between dew and rain, and the wet
cuticular resistance is 73% that of the dry cuticular resistance. The stomatal resistance
parameterization remaing unchanged. For SO, rain or dew appear to reduce the surface
resistance (we ignored the case of high acidic conditions). Currently we set both the
cuticular and ground resistances to deposition of S04 to a value of 50 = m™ ' when the
surface is wet. These modifications generate larger deposition velocities for S0 than for
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(), which is not the case in the original Wesely (1989) scheme; furthermore they impact
on the deposition velocities of all gases, as 5 and S50; are considered as “prototype”
o ponnds.

1.6.3 Stomatal resistance

The calculation of the stomatal resistance M, to the uptake of a gas r requires the
computation of the stomatal resistance for water vapor R,

Dy
o, = M pg—— 1.18
. (1.18)
where [, ., is the stomatal resistance to water vapor, Dy, - the molecular diffusivity
of water vapor, and 17, is the molecular diffusivity of gas r. The formulation in equation
1.18 is a well known technique, though not without limitations { Wesely, 1989).

The Wesely (1989) formulation of H, .., depends on the solar radiation and on the
surface temperature. We formulated H,.e.e according to the Métdo-France ISBA scheme
[ Noithare and Mahfouf, 1996), that follows a Jarvis-type meteorological approach, and is
usedd in both meteorological models ARPEGE and ARPEGE-Climat. This approach at-
tempts to modify a minimum stomatal resistance B, defined a priorl, through external
factors, such as moisture and radiation availability:

f{.lr."u n

jI:nmn':l: .I' _1;

O D Dl S (1.19)

where F| parameterizes the effect of the Photosynthetically Active Radiation (PAR),
Fy describes the availability of water in the root zone for transpiration, I represents
the effect of water pressure deficit in air, and F; allows for a temperature dependence of
the stomatal resistance. So differences between Wesely (1989) and Noihan and Mabfouf
(1996} approaches include different formulas for the effect of the PAR and of the surface
temperature, but, more importantly, {Noilhan and Malfouf, 1996) includes terms for the
effect of humidity on the stomatal aperture, both air and seil humidity, while Wesely
(1989} does not. We show in chapters 2 and 3 the impact of these two terms.

Typically (see Viterbo (2002} and references therein), the F) function varies between
an “infinite” value in the absence of insolation and a value close to 1 at high enough
insolation. The F, function is different in almost every parameterization scheme for land
gurface processes. In all schemes, however, Fo i null when the soil water content is below
the wilting point water content, that depends on the type of soil. Wilting point values
range from 0.033 m® m™* for the coarser soils to 0.25 for the fner soils. Similarly, in all
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schemes F; — 1 when the soil water content is larger than a value that is a fraction of
the water content at field capacity. Estimation of the feld capacity is problematic, and
as a consequence this fraction varies, from 0.7 to 1, depending on the parameterization.
The feld capacity varies from 0.093 to 0.384 m® m™?, for coarse and fine texture solls
respectively. Between these two critical water contents, P, takes different shapes, for
instance a linear dependency (i) in the mean soil water content, or (i) in weighted water
content over the root zone, with the weights proportional to the root profile, or (iii) in the
minimuym value of the soil moisture in the root zone. This root zone depends on the type
of vegetation, from a few tens of centimeters for crops to several meters for equatorial
forest (up to 8 m). The F; lunction seems 1o reflect a crucial mechanism for forests, but
unimportant for grassland [ Viterbo, 2002). /), has a bell-like shape, close to 0 for too
low and too high temperatures, and at 1 when the temperature is close to an optimal
temperature that depends on the type of vegetation.

The following equations have been implemented in the MOCAGE surface code:

s [ 15 expressed as:

’ ! I 'ir & e ;-:lr.-ﬂur 2
Fy = ——F— witl [.55—sar = 1.30
| _i'- I :-:.“.:.u.r o -ir " rl.ﬁ-'ﬂn'lrh " JI-'-'.-Ir |: }

The F o value i3 30 Wom * for high vegetation and 100 W m Y for low vog-
etation. 1, .. — 5000 s e~ ', The Noilhan and Mahfouf (1996) parameterization
makes use of the incoming solar radiation (£ ), but the meteorological maodel
ARPEGE computes exchanges of water between the surface and the atmosphere
with F_ ... being the net solar radiation. We looked at the impact of this difference
(incoming versus net) on deposition velocities and concluded that the impact was
very small. We then chose, as in ARPEGE, that F, .. would represent the net solar
radiation.

& B ois delined as:

1 T T w1 &0l volumetric water content
ba ﬁ_:ﬂf; Wy = Wy S Wy Wy Wilting point volumetric water content
1 WA o W ie wye : field capacity volumetric water content

Field capacity and wilting point water contents are calculated from the percentage
of clay in the soil arg:

i It GHWWILT . ﬂr_r,lg"."'”'T; [k 3| (1.21}
T GH PO arg®VEC; |kg m ™% (1.22)



30 Le dépdt sec dans MOCAGE

with the different constamts: WWILT 71342 . 107 EWWILT 0.5
GUWOFC — BOMET - 107 EWORCT — 0,35,
The ISBA scheme divides the soil into two reservoirs, a surface reservoir about 1 em

deep, and a deep reservoir which depth depends on soil and vegetation. The latter
varies in ARPEGE up to 3 m.

e [, is as follows:

Fy =1 = (e, 1) — €.) (1.23)

with v — 0 in the case of low vegetation, and ~+ — 40 in the case of high vegetation.
eant(1a) 18 the saturated specific humidity at the model lowest level, T, and e,
respectively the temperature and the specific humidity at the model lowest level.

e ) ig as follows:

Fy = 1— 0001607, — 1,7 (1.24)

In our case, the expression of F) is independent from the type of vegetation ['.f,',#
208 K}, unlike in other dry deposition models of the literature [eg., Zhang el ol
(2003b)) where T.. varies with it.

The Fy, Fs, Fy, and F terms of equation 1.19 are represented in Figure 1.4 for typical
CASCSE.

The model R, .. does not vary during the year even though field experiments re-
vealed that it is indeed dependent on the phenclogical phase of the vegetation. For crops,
ARPEGE typical values of i, are 40 5 m : (B0 & m ' for Mediterranean crop and
vineyard), and for root depth 2 m. while for temperate forest these typical values are
respectively of 150 8 m ', and 3 m.

The model LAL has monthly values (see section L.7), in contrast with other global
NWP models such as the ECMWE one where the LAL is constant throughout the year
[ Viterbo, 2002).

In addition to classical meteorological field parameters (pressure, temperature and
humidity) at the model lowest level, net solar radiation, soil water content {generated
in ARPEGE from prognostic equations), and vegetation-related parameters, Le., ...
LAI, vegetation type, soil thickness, percentage of clay, and land /sea mask are required
Lo compute F, . [ﬂﬁ‘_‘ Lalle 1.4}.

The stomatal resistance is minimal when Moo 8 alse minimal, which requires that,
for a given R, ., and LAL the meteorological constraints arve close to 1. This is the case
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Figure 1.4 - Representation of the Fy, Fy, F;, and F| lerms of equation 1.19.
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when the PAR is high, when the soil moisture content is above its field capacity, and when
the air is close to saturation with a temperature of about 208 K

1.6.4 Other resistances

The mesophyll resistance s expressed as:

1

M
SL 100,

I

rox

(1.25)

where H* is the gas effective Henry's Law constant A for water with near-neutral
pH (see definition and values in paragraph 1.6.7), and f,. is a reactivity factor that
characterizes the reactivity of chemical substances towards the leal, [1 for Oy or H, Oy,
0.1 for NO: or HONO, or 0 for 50 for example, see also paragraph 1.6.7). This mesophyll
resistance could depend on the stomatal aperture { Wesely, 1989), but we do not consider
this mechanism. Soluble or very soluble gases on the one hand, and very reactive gases
on the other hand, given the definition of reactivity that determines ., have very small
mesophyll resistances. For instance, A, -, ~ 0.01 s m !, and B zq, ~ 004 5L

We reformulated the i), resistance of Wesely (1989} with a distinction between dry
and wet values following Walmsley and Wesely [1996):

'Hl'u
I — | A 1.26
IJIJ.I'rI.I'H J[] ﬁ.rf: I _|'r|:,_|__ I Teor [ :]
Ry, — 1000exp(—T. | 269) (1.27)
L
Rt = (1.28)
Biurary I - I Hiuowai

fiy... being a correction factor introduced in the case of low surface temperatures
(T, = 2T1IK). In addition to appearing in equation 1.26, this correction factor is applied
to all input resistances, Le. all tabulated values of Wesely (1989) (see table 1.1). For
Ry copwss the cuticular resistance to the transport of @5 when the surface is wet, see the
eomment in section 16,2

Resistance of the lower canopy K. and of the scil /., are expressed, considering
tabulated values for S0: (S suffix) and for O (O suffix) (see table 1.1], as:

|

LO—= Ff i I fiog
Heis Heio

R (1.29)
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1
Fgee = oot ——— i (1.30)
'r'lul.'.: |I|:ul.-'lﬂ'

The resistance of gas transfer by buoyant convection in canopies ., and the resistance
to transfer that depends only on canopy height and density .. do not depend on the gas
considered. 7, formulation is:

Ry — 100[1 4 10000 F, o, + 1007 (1.31)

Other parameterizations express 7, as a funetion of », {e.g., Erisman [1994)). Evis-
man (1994) reported that their results were in agreement with those of Wesely [1989).
.. is tabulated depending on the season and on the type of vegetation (see table 1.1).

1.6.5 Water surface resistance

For deposition over water, we had first adopted the formulation that appears in Seinfeld
and Pandis (1998):

R 2.54 %= 104

: 1.32
- i, (1.32)

But this formulation generates unsatisfactory deposition velocities, not only for (4
with a surface resistance an order of magnitude too high, but also for a large number of
Volatil Organic Compounds: as an example, the Seinfeld and Pandis (1998) velocity of
PAN is about 1 om s ', whereas that obtained with Wesely (1989) is 0.008 crs"!, in
much better agreement with observations. Discussions with J. Seinfeld concluded that
the carrect reference for equation 1.32 was Slinn ef ol (1978), and not Sefmel [1980),
but that this formula did not provide results in agreement with observations. ML, We-
sely (personal communication) indicated that a possible explanation to the discrepancy
between a theoretical formulation as in 1.32 and observations of O deposition velocity
over oceans was that the @4 flux over oceans was not constant with height as a result of
different photochemical production of @, at different heighis.

We then expressed the resistance of a water surface 7, using the term “resistance
of the soil” in equation 1.30:

fir.ru'n!n.l- m—_ﬂ.l-l'_ [:l '33}

106 R | Fgea
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We changed the .- value of Wesely (1989), from 0 to 10 5 m ' [Wesely, personal
-:‘rm::lmunit‘.:ﬂ.‘lit‘m]. EﬂlﬁiuviLJ.' tests revealed that the value of R .5 can be crucial; for PAN
for instance, deposition velocity over water varied from (.92, to 0.006 and 0.37 om 5
when [ - was sel respectively to 10 “o10and 102 s m L

Values that appear in table 1.1 have been adjusted to obtain a “correct” total surface
resistance H.. rather than to have realist individual components of H.. [ Wesely, 1983).
Our set of resistances is reduced by about a factor of three from that of Wesely (1989),
but their values cover approximately the range of those in Wesely (1989). References that
discuss such individual resistance components are rare; an example is in Gut ef al. (2002)
who observed O deposition Auxes to the soil in the Amazon forest, and proposed for R,
190 £ 70 s m ' | and for B, 1700 5 ! during the day and 600 8 m™ ' during the night.
This inversion of B, was due to the fact that during the day a stable stratification pre-
vailed because of a warmer crown region than soil surface due to heating by the sunlight,
whereas during the night unstable conditions appeared in the forest canopy as the ground
was warmer than the crown region.

1.6.6 fNO; and a0,

For A N0, as recommended in Walmsley and Wesely (1996), we set the surface resistance
to either 10 = m™ ' or to the low temperature correction e (see 1.26), whichever is
larger. With this parameterization, HNC); deposition velocity is essentially constrained
by the atmospheric turbulence. In addition, observations have revealed that transport of
H, 0y appeared to be similar to that of HNCOy (see Hall and Claiborn (1997)). We then
replaced the Wesely (1989) surface resistance parameterization for H.0, (mean daily
deposition veloeity over continents about 0.3 em s ', much lower than that of HNO,,
1.87 cm = '), with the parameterization valid for HNO, (in agreement with a personal
communication with M.L. Wesely).

1.6.7 Choices concerning gas solubility

The parameterization of the surface resistance to gaseous dry deposition that we use is
expressed in terms of gas solubility and chemical reactivity. We examine in this section
the former term, characterized by the gas effective Henry's law constant that appears
in various parts of the surface resistance parameterization, such as the leal mesophyll,
cuticular, lower portion of the vegetation and ground resistances (see section 1.6.4). We
present, below results of sensitivity tests to the effective Henry's law constant, and the
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Landuse type

Mflxed forests  Pasture and range land  Barren land  Whter

MWidsammer with lush vegetation

Fiy 2HH) 2{HH} ANPER e
Hae- 2HH) 151 [} [
[ . 20 20 LT iFe 2]
Hao 10HI 14HH) e iy
R,z 1) 220) 100 il
Haecs 3N 151 A0 A0
Autume with unharvesied cropland

Ay, SO0 T L] i
Hac 1700 120 & [
Ay 4000 =T W L
Heaia LU W AR ke =]
Haes pLU S Moo [
. i) 180 400 2080
Late autumn after frost, no snow

Hiy ) T 1T iy
Ha- 154N all [} [
Heiz EANH] SHHH) LT i
; 3 () il b iFe 2l
Figes ) M) 100 i
Haeo 2 181 A0 Ll
Winter, snow oo ground and sublnexing
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Hae 1.5dH) ) [} [
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Fgps 1) 10 1w il
Hagec AL E5IH) A0 P
Spring

Ay, £ 00 b iFe 2l
Hac 15H) il i i
F 0 4000 UGG s
Healo TiH S LT i
Haes 211 24l Moo [
R0 00 180 Al S0

of landuse and season (see how the seasons are delermined in the texi).

Table 1.1 - Input resistances (s m ') for the computation of surface resistances, by type
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values we have adopted for MOCAGE among the ones that appear in the literature
I:.';'r.mr.!r:r, lﬂﬂﬂl].

Henry's law constant and effective constant

The equilibrium between the gaseous and the dissolved phases of a chemical species  is
often expressed in terms of its Henry's law constant H,. H_ is defined as follows:

daf €x

H. — 154
Pz [ :]
where «_ i8 the concentration of the species in the agqueous phase and p_ its partial

pressure in the gas phase. Commonly used units are mol L' for o, and atm for p,. and

standard conditions refer to 1) 28 K. In such cases, H, ranges from 2.1 107 for

HNOy, ta 1.3 107 for O,

i, depends on the temperature as follows:

AH, {11
H.(T) H;('r.jmp( un(ﬁ_';_')) (1.35)

where A is the reaction enthalpy considered as constant over small temperature ranges,
and R is the gas constant. With AH, < 0 (exothermic reactions), the solubility increases
a8 the temperature decreases.

Upon dissolution in water some species dissociate or undergo aqueous phase trans-
formations; the Henry equilibrium is displaced and is characterized by H?  the so-called
effective Henry's law constant. 7 depends on /1, on the equilibrium constants of the var-
ious reactions in water, and often on the pH of the solution; this dependency is explicited
below for the spocies we congider in MOCAGE.,

L] Sﬁ_‘\-

Absorption of S0. in water results in:

S0:(g) + H:0 = S0:(ag) (1.36)
S.(ag) = H' | HSO, (1.37)
H50, = H' 1} 50; (1.38)

If i, and K- are the equilibrinm constants for the above reactions 1.37 and 1.38,

and [H7| the concentration of lon H™, then the effective Henry's law constant for
S0 is defined as:
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I’ K. K.
H Heo [ 1 = S 1.39
o = o (14 3 + 37 39

L H:“]":"‘:\!

Nitric acid is a very soluble atmospheric gas; after dissolution it disscciates to nitrate
with an equilibrivm constant K :

HNOs(ag) = HY + NO; (1.40)

The effective Henry's law constant has then the following expression:

h-rl
Hina, = Himo. (l | 1 |) (1.41)

« HCHO

Formaldehyde, upon dissolution in water, undergoes hydrolysis to form methylene
glycol. Practically all dissolved formaldehyde will exist in the glyeol form.

HCHO(ag) + H,0 = H.C(GH), (1.42)
The effective Henry's law constant has then the following expression:
Heno = Haena (14 Ky) (1.43)

» Pormic and acetic acids

Both acids partially dissociate, with reaction formulations comparable to 1.40. Not-
ing K, and K, the equilibrium constants, the corresponding effective Henry's law
conatants are defined as:

[
'H.I‘ i '”II'-:lrrn = 1 | [l -‘1-4}
OTITIE |.”l 1 |
.h,-
H* . Hacatic | 1 - 1.45
f = =T k ( I |.||'||l Il |) [: -j}

o« HO. radical

The hydroperoxyl radical is a weak acid and upon dissolution partially dissociate.
It’s effective Henry's law constant is:

K,
Hiin, = Huo, (J | |”_|) (1.46)
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Sensitivities of surface resistance and of dry deposition velocity to the effective
Henry's law constant

We have tested surface resistance and dry depesition veloeity sensibilities 1o the effective
Henry's law constant of two of the species presented in 1.6.7, 50, and HCHO. We ran the
MOCAGE surface module over two two-day periods: the first period 3-4 July 2001 ac-
counts for summer time, and the second period 24-25 Septembeor 2001 allows a comparison
with the July results; we did not choose a winter time period as temperature is often the
dominant factor on the surface resistance then. We present in Figures 1.5 and 1.6 hourly
surface resistances and corresponding deposition velocities, calculated using two values of
Lhe effective Henry's law constant, for a given land cell of the MOCAGE FRAD25 domain
(latitude: 43.4N, longitude: 5.6E) that is within the ESCOMPTE campaign domain {see
chapter 2).
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Figure 1.5 - Hourly values of surface resistance and deposition velocity for S0, at a given
lared cell of the MOCAGE France domain, for periods in July and Sepltember 2001, Two
cases with different values of the effective Henry's law constant are presented (see the

bet).

In Figure 1.5, case (a) corresponds to HZ, 107, which is the value provided by
Wesely (1989), used to adjust the deposition veloeity parameterization of all gases; and
case (b) corresponds to HY, — Msn, — 1.4 (valid only if pH is lower than 1); this is a
limit value that can outline the importance of the term *eflective™.

Notable differences appear in the surface resistances of the July case (dashed lines),
that result in large differences in deposition velocities during the day. During the night,
high values of both surface and aerodynamic resistances yield to comparable low deposi-
tion velocities. Case (a) and case (b) result in mean SOz deposition veloeities on 3 July at
12 UTC, over all land cells of the MOCAGE Prance domain, of respectively 0.74 cm 57!
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Figure 1.6 - Hourly values of surface resistance ond deposilion velocily for HOCHO al o
given land cell of the MOCAGE France domain, for periods in July and Seplember 2001.
Tewo cases with different values of the effective Henry's law constant are presented [(see

the text).

and 0.34 cm =~ L

In September, two periods can be distinguished: during the first 6 hours, surface
resistances are small in both case (a) and (b) and similar due to a wet surface and a
parameterization independent of /* in that case; then surface resistances differ, but their
large values result in small differences in the deposition velocities.

In Figure 1.6, case (a) corresponds to M. o — 6 x 10% and case (b) o H.q
3% 10%. Both values are presented in the recent literature (see Seinfeld and Pandis
(1998) and Sander (1999}). In July important differences appear in the surface resistances
during the night, that don’t result in significant differences in depesition veloeities due
to simultaneous large values of the acrodynamic resistances. Case (a) and case (b) result
in mean HCHO depesition velocities on 3 July at 12 UTC, over all land cells of the
MOCAGE France domain, of 0,66 crm = ' and 0,65 cm s~ ' respectively.

In September, surface resistances differ, with a mean value of 1571 s ! in case (a)
and of 2583 5 wm ! in case (b). However, as values are large in both cases, deposition

velocities end in the same range.

This short sensibility study illustrates that the value of the surface resistance depends
largely on the value of the effective Henry's law constant; but, depending on the mete-
orological conditions, changes of this constant impact, or don’t impact, on the resulting
deposgition velocity.
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MOCAGE effective Henry's law constants

We present in Table 1.2 the effective Henry's law constants we use for the species of
the RACMOBUS chemical scheme (see Stockwell et al. (1997)) that are affected by dry
deposition (total of 41 species, see species definitions in Table 1.2). These species are
those relevant to the chemistry of O3 in the boundary layer and the free atmosphere.

We made these choices from Sander [1999), who pathered information on Henry's
law constants from different sources for a large number of species. We chosge in Sander
(1999} a Henry's law constant value for each species, adopting when available, by order
of preference, the most recent literature review, otherwise the most recent publication
of a measured value, or the thermodynamical calculation. We then caleulated effective
Henry's law constants using the expressions presented in 1.6.7, with pH — 6.5 | Wesely,
1989}, and equilibrium constant reactions as in Seinfeld and Pandis (1998).

The Notes of Table 1.3 refer to the following:

1. We consldered that C5L contalns two species: 2-cresol and d-crespl. OS5 values Tor 5 and Jﬁ“
are the means of the values of these two spocies.

2 Ag OB and MGLY have similar chemleal lunetlonalitles, we adopted for DCE the MGLY A
and e values.

3 We consldered that the value provided by Staudinger and Roberls (19096) & the effective Henry's
law constant at @ = 6.5,

d. We considered that KET contalng iwo species: propanone and 2-butadone. KET values for H?

and :‘—Irf'- are the means of the values of these two spocies.

5. The My, . value s the one of HNCh.
6. Values are of those of PAN.
7. Walues are of those of 1,3-butanedliol.

#. We considered that XYL contalns theee specles: o-xylene, m-xylene and p-xylene. XYL values for
H* and 252 are the means of the values of these three species.

0. We consldered that ethanal is the species majority n ALD.
10, Values are those of 2-hydroxyeihanal.

11. The H: walue for HOMNCO has been modified in November 2004 from 5 o LE + 05 to take Into
account the fact that HONO = a weak acld | Wesely, 1089

Acknowledgments: We would like to thank R. Sander and F. Brocheton for
their help in determining the effective Henry's law constants of the MOCAGE
chemical spocies.
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Spocdes | Defimilion Muemder of oardors Formaula
ALD arctaldehyde and higher aldekoedes 24 CH=CHO [acetaldehyde)
CH, mesihane 1.0

G carban maonoxlde 1.0

CEL cresol and higher hydosy substituted aronntbos 1.6 CrHald [orosod)
7R unstaturated dicarboeyls 4.2

DMEXW huatadlers and oeher anthropogenic dienes 4.0 CaHe (butadienes)
ETE ethone 2.0 CaHy

ETH ethang 2.0 CaHe

GLY Elyocal 2.0 CeHalls
H.{0. hydrogen peroadde

HC3 alkanes ... spe Skosksacll o al. {19497 1.9 C=Hg (prapanic)
HCA alkanes ... see Skockscll ol al. (19497)] 4.8 CaHia (peninme)
HCE alkanes ... see Skackscll el al. (1997)] .9 CaHie [pctane)
HCHOD | formaldehyde 1.0

HEET | hydroxy ketone 3.0

HN(a | mitric acid
H¥(y | pernitric acld

HO= hydroperoy radical
HONO | nitrouss ackd

[0 isopres: hi CsHe
KET ketones 1.5 CaHe O {mpeione)
MACE | methacraleln 4.0 2y Hel
MGLY | methylglwoal a0 CaHy0a
Wk mathyl permy radical 1.0

Moty dinitrogen pentoclde

N mitrie mide

My nitrogen dipudde
M nitrogen trkoxide

(y Crane

0Ll internal allemes A

LT terminnl alkenes i

ONIT organlc mltrate 4.0

P methyl hydrogen peroxide 1.0

P higher orgamle perosides N1

PAA peroxyacetlc acld 2.0 CoHylly
PAN perceyacetyl nlitrate 0 CoHaWis
Sia sullur dicclde

Tl toluene and less reactive aromatlcs T.1 CaHe
TPAN | umsaturaied PANE 4.0

UnD unsaturated dihydrosy dicarbany] 4.2

XYL sylene and more reactive iromatbes LR

Table 1.2 - Selected gases of the RACMOBUS chemical scheme (Stockwell et al., 1997)
considered in the paramelerization of the dry deposition in MOCAGE.
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Species HE Riference 2l Referenee | Note | oo LI:_?H

AL 1L40E-&d1 Slsidinger ard Roberts [195985) | -5.60E-s403 Srsudinger and Roderls [1996) ] a (L1 BE0E--01
CHy 1 A0E-03 Fade and Frederikse [15953) | -1.60E-&403 Fide and Frederskae [1530) il (LG40 E =00
0 WB0E-04 fdde ord Fredertkse [19635) | -1.30Es404 Lide and Fredertkse [1535) il L1 n0E-01
CEL EAIE-4403 Pargonra f al [1572) | -T.25Es03 Paraora ! al [1572) 1 il (L 24 R0E--01
DCH 4. 20E #4014 Zhou and Mepper (19080 | -7.00E-&03 Bettertom and Hoffmanr [1555) 2 il (L2 E 01
[HEN 1 A0E-(2 Wilheim et al [1977) | -4.60E+03 Wilhetm e al [1977) a0 | pTAoE40
ETE 4. T0E-03 Mackay ard Shie (15217 | -1.H0E&403 Wilhefm e al [15TT) 4| nidsoE
ETH 1.E-03 Fide and Frederikae [1993) | -2.30E-s403 Fide and Frederikae [15925) il (L 120 E -0
GLY AG0E+45 Zhou and Mopper [ 1530) i A | DL1EROE400
HoOz | S30E-+04 OSwilivan e ol [1996) | -T.40E403 O'Sullivan el ol [1596) 1| D1aToE401
HCa L.G0E-03 fdde ord Fredertkse [19605) | -2.T0Es+404 Lide and Fredertkse [1535) il DLlBE0E-01
HCs L 0E-04 Mackay ard Shds [1521) i A | DOD0OE-400
HCs L AE-04 Muockay end Shde [1581) | -TH0E-+403 Hansen e al [1993) A | DLasmoE40l
HOHO | 2.0E+03 Slgudinger ard Roberts [159598) | -6.H0E-+403 Sleudinger and Roderds [1536) # a (L1 250E-01
HKET | 4.1DE+404 Betlerton and Hoffmanr [1935) | -4.60E-403 Betterton and Hoffmanr [1588) 10 a DLR0A0E-01
HND. LOZE413 Leleveld and Oralzer [1900) | -5 T0E-&03 Lelievedd and Cralzer [1591) a (L18TOE-=01
HNG, | 400E-s43 Amels ef ol [198) | -S090E+03 | Rigimbel and Momerbemick [1997) 0 | DL20S0E401
Hbz GABE400 | Régimbal and Memrkessich [1997) | -5.00E-+03 Hanson e al [1992) a | pLlasoE4o0
HOND | a00E-sd01 Hecker of al [1556) | -4.90E4403 Becker e al [1996) 11 a.l (L LEB0E -0
[54 LAVE-(2 Muockay ord Shie [1541) 0 0| D040
KET E.RE-#d1 Slgudinger ard Roberts [159596) | -4.H0E-403 Sleudinger and Roders [1536) 4 a OO E 01
MACH | G.50E-500 Fraci et al [195E) | -5.30E-+03 Allen et al [1598) 4| nigTOE
MOLY | A0Es04 Zheu and Mepper [15650) | -T.00E403 Betterton and Hoffmanr [15988) il OL2O00E-01
LA LN ZA0E-#403 Leheweld ord Oralzer [1900) | -660E-403 Leltevedd and Crulzer [1581) ia (L 1EBE 01
Moy | LOXE+13 Sonder and Crulzen [1996) | -340E403 Fried el al [1594) ] ol | DL24noE-40l
WO LMWE-013 fdde ord Fredertkse [19605) | -1.40E4404 Lide and Fredertkse [1535) il L1 20 E 01
M 1OUE-( Bekwantz and White (19817 | -2.50E+03 Chameddes | 1584) Wl | DL1E0OE-401
MWihs 1. HOE-&{H) Thomas & al [19653) | -200E-+403 Thomas & al [1993) a.l (L 1HEOE-=(1
(g LIOE-0E Kosak-Chonning and Helr (1583 | -2.30E+403 Koeak-Chennirg and Helr [1553) 1 (L1GI0E-01
OLT 4. A0E-13 Mackay and Shiu [1521) il 0| EREE
QLT 1 40E-03 Mackay ard She [1081) | -5.40E+03 Wilhatm & al [1977) A | DL1sA0E400
ONIT | E.GOE-01 HowfT et ol [1998) | -5.80E-+03 Komes and Schurath [1592) A | pasTOE401
(1Pl A 1DE 4402 OSwilivan e ol [1996) | -5.20E-400 OSullivan el ol [ 1596) WA | DLGA0E 40
W] Bl ZADE 402 O Gulliman o al (19 | -500E-03 O 'Sullivan el al [1596) Al | BSEIE01
PAA H_ADE+42 O'Suilian & ol [1998) | -5.30E403 O'Sullivan & ol [1596) ol | D2080E400
PAN 2 HOE-{H) Kamies f al [1991) | -6.00E-&403 Kames & al [1991) a.l (L 2B E =01
20z GAEE#4014 fdde ord Fredertkse [19635) | 20904404 Lide and Fredertkse [1535) il L1 HGOE-01
TOL L.B0E-01 Heudinger ared Roberds [1996) | -4.00E-403 Slaudinger and Roberta [15586) a DLAEOE--01
TEAN 2 HOE &4} Komies ot al [1991) | -6.00E-&403 Komes ! al [1991) & a.l (L 2HE0E (1
Unm L AE &4 Sarena ard Hildemann [196E) il T il (25 TOE--01
XYL L.G0E-01 Seudinger ared Roberds [1996) | -4.00E-403 Slaudinger and Roberta [1596) 5 a OL24A0E-01

Table 1.3 - Values used in the parameterization of the dry deposition in MOCAGE {see

erplanation for the “Note™ column in 1.6.7).
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1.7 Meteorological forcing

We compute deposition velocity for the gaseous species specified in the chemical scheme
chesen, for a given day and all cells of the MOCAGE domain considered. The com-
putation uses in input a number of meteorological fields, at the lowest level and at the
surface of the NWP model, and of vegetation fields. Their list appears in Table 1.4. The
MOCAGE surface module operates using fields of NWP models archived operationally
alter each analysis or forecast sequence. At Météo-France, twelve hourly analyses and 3-
hourly forecasts were archived when we started this work. Most of the results we present
have been generated using 3-hourly forecasts, to capture as much as possible the diurnal
cvele. Some of the meteorological Relds in the archives are “instantaneous” felds (e.g.,
surface temperature), other have been cumulated sinee the start time of the forecast (e.g.,
precipitation). A cubic spline interpolation method is applied to the 3-hourly caleulations
to generate the hourly values of the deposition velocity.

Figures 1.7, 1.8, and 1.9 present some of the vegetation and meteorclogical fields used
in the MOCAGE surface module. Sensitivity of the deposition velocity of Oy to these
fields have been described in various studies (see for instance Brook el al. (1999)) and we
point out in chapters 2 and 3 the importance of the LAL the £, .., the z;. and the soil
water content. The figures present these fields on two grids of MOCAGE, the 2° global
grid, and a 0.17 grid over France (FRANOL domain), 0.1° being the finest resolution of
the NWP models we utilize at this stage. The figures cutline the temporal variability of
the LAL and of the proportion of vegetation, and reveal some of the spatial variability of

the other fGelds.

Figure 1.7 shows variations in the LAL between January and July. Changes, relatively
small though, appear in tropical Africa North of the Equator (from 0.5 in January to
1.5 in July); and much larger further North, such as in Scandinavia or Russia (from 2 in
January to 4 or 5 in July). Changes in the proportion of vegetation in the model grid
cells can be clearly seen in agricultural areas {e.g. Western Europe).

Figure 1.8 shows the vegetation index and the minimum stomatal resistance on the
two grids, and outlines the level of details that are considered when dealing with the finer
grid. The same remark applies to the soil water content or the roughness length (see
figure 1.9). The scil water content of 20 June 2001 appears particularly variable in the
FRANDI domain, with values from less than 300 to more than 800 kg m ™= over a few tens
of kilometers.
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Table 1.4 - Fields of the NWFP model used by the MOCAGE surface module Lo compule

deposilion velocity.
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Figure 1.7 - Climatological flelds: Jorwary and July LAL and proportion of vegelation,
over the GLOB22 (2 degree grid) and the FRANOT (0.1 degree grid) MOCAGE domains.
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Figure 1B - Climatological fields: Dominant vegefation and mintmum stomalal resistance,
puer the GLOB2Z (2 degree grid) and the FRANOD (0.1 degree grid) MOCAGE domains;
and soil depth and percenlage of clay.
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Figure 1.9 - ARPEGE meteorological fields on 20 June 2000: Incoming nel surfoce so-
lar radiation (W m =), precipifalion (mmn 3 howrs); seil water conlent kg m™?) and
roughness length () over the GLOB22 (2 degree grid) and the FRANDT (0.1 degree grid)
MOCAGE dormains.
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1.8 Premiére évaluation de la paramétrisation adoptée

Lrarticle ci-dessous a été publié, en francais et en anglais, dans un numére spéeial de la
“Revue des Sciences de 'Ean”, publication franco-québécoise; ce numéro spécial a fait
guite & un collogue multidisciplinaire intitulé “La pluridisciplinarité dans les problémes de
lenvironnement: les interactions Air Sol Eau™. Cet article présente de manidre synthétique
les premiers choix que nous avions adoptés dansg le moduole de surface de MOCAGE, d’on
une cortaine redondance avee les informations présentées dans les sections 1.3 4 1.6; il
décrit. aussl notre premidre évaluation climatologique des vitesses de dépit sec simulées.
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1 — INTRODUCTION

La paramétrization des échanges & la surface s'inscrit dans le développe-
ment du modéle multi-échellee stratcaphérigque et tropoaphérique 30 da Chi-
mig-Transport de Météo-France MOCAGE (Modék de Chimie Atmosphérique
a Grande Echelle). MOCAGE est le successeur du modéle REPROBUS, déve-
loppé en collaboration avec le MCAR (Mational Center for Atmospheric
Pesearch, Etats-Unis), et utilizgd au CNAM (Centre Mational de Pechenches
Métgorologiques, Météo-Frances) depuis 1981 pour étudier la chimie de la stra-
tosphéare et son interaction avec le climat (LEFEVTE et al, 1984,

MOCAGE couvre une large gamme o objectifs scientifiques, depuis 'Etuda
des interactions entre la chimie et le climat, jusqu'a la medalisation d= la chimie
troposphérque a 'échells régionale. MOCAGE utilise généralkement la forgage
deg analyses (archivées toutes les six heures), ou des prévisions (archivées
toutes les frois heures) du modéle de prévisions matéorologiques opSrationnel
de Météo-France ARPEGE (COURTIER et &f, 1997), modéle global spectral &
maille wariable, couvrant 'Eurcpe aves une résclution de l'ordre de 20 km.
MOCAGE peut considérer plusisurs niveaux de domaines imbriqués 3 double
sens ; la version utilisée o comporte tois domaines : un domaine global avec
une résolution da 2% « 2%, un domaine seuopeen de declution 17 x 1% (20W-
40E, 30M-60M) et un domaine camré sur la France de rézolion 0,25° « 025
(EW-12E, 40M-54N]. Une description plus détaillés de MOCAGE eat disponibla
dars PEUCH et al. [1299) et JOSSE of al. (2001).

L'objectif de cet aricle est de prézenter les pramiers résultats se rapportant
aux échanges en surace (dmissions, dépdt s=c) obtenus avec MOCAGE. L'oni-
ginalité de notre approche a coneisté & introduire un schéma déchanges 3 la
eurface plus détailld que ceux utilisés habituellament dans la modélization &
l'échelle globale (BRASSEUR of al, 1008). Mous avons basé notre paramétriza-
tion du dapdt sec sur ke schéma de WESELY (1888). A ce jour, de tek schémas
ont &té essantielleament utilisés dans des études de qualité de I'air a I'schelle
régionale ou continentale, bien que le choix d'hypothéses plus simplistes ait
été reconnu comme une sounce d'emeurs significatives pour la modé Bation
globale (woir GAMIEVELD &t LELIEVELD, 1985]. Da plus, nous awons introduit un
cartain nombre d'amélicrations au schéma initial, parmi lesquelles une parama-
trisation détaillés de la résistance stomatale qui comprand en pariculier I'effet
du stress hydrique des plantes, &t une nouvelle parameatrisation pour le dépdt
sur les surfaces mouillées. Une autre caractéristique intéressante de notra tra-
vail eat que le modsle de surface est entierement couplé avec les analyaes
d'un modéle de prévisions numérique operationnel ; les résultats présentés
gont donc apécifiques & la météorologie réelle des péricdas tudides. Enfin, les
capacités de zoom de MOCAGE apportent une information sur la dépsndance
en fonction de la résclution spatiale des parametrizations utilisses, et pamet-
tent des comparaisons avec des cheervations 0 silu. Toutes c=8 caractéris-
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tiques ouwrent la woie & une meillaure évaluation des échanges a la surface
dans un modéle atmoephérique global et de leur impact.

2 - DESCRIPTION DE L' INTERFACE SURFACE ATMOSPHERE

21 Emissions

Pour les émissions d'espéces gazeuses nous avons retend, quand ils
etaient disponibles, les totaux annusls d'émissions préconisés par IPCC (1985),
et ceci alin de garantir autant que possible homogénéité enire les wtaux et
consensus A leur sujet. Dans la majorité des cas, les distributionz spatiales
sont celles des inventaires IGAC/SEIA ocu EDGARY — EDGAR venant en com-
plément de GEIA. Dans ces inventaires, des waleurs mensuelles, saisonniérss
ou annuelles sont fournies sur une grile 17 = 17, pour une année de reférance,
gengralement 1930 ; pour MCOCAGE ces cadasties sont intempolés spatiale-
ment sur les différents domaines, et des profils temporels peuvent &tre appli-
qués (BERMTSEM at ISAKEEM, 1987, Le module de surface de MCCAGE généra
des valeurs d'émigsions horairee afin de restituer la cyele diume, important
pour la simulation de la qualité de l'air. Le tabisaw T regroups les émissions uti-
lizges dars MOCAGE, en distinguant les espéces et les sources.

Les données de Ma0 sont disponibles sur le site web GEIA et sont décrites
dare BOLWMAN st al (1995) ; ks données dorigine différenciant neuf sources
que Nous avons groupéss en catégories suivant IPCC (1985),

Les données de MO, fuel fossile et industrie sont décrites dans BEMKOWITZ
et al. (1935). L'années de référence est 1985, et les données annuelles ont &té
réparties selon les saisons. Les MO, sols continentaux sont ceux da YIENGER at
LEWY [196] : ils sont disponibles mensuellement et ont &t& obtenus par modéli-
gation en tenant compte de la température de surface, des précipitations, des
caractéristiques de la vagétation, et de |'utilisation de fertilisants. On peut noter
que leg totaux d'emissions que nous ulilisons pour sols continentaux et Faux de
biomasea [totaux de [PCC, 1995) sont plus importants que ceux utilisés dana
d'autres modeles. Par exemple, MOLLER et BRASSEUR [1995) imposent respecti-
vament &7 et 4,3 TgiM) an™!, DENTEMER at CAUTZEM (1983) 4 2t 6 Tg(N) an™, at
ROELOFS &t &l (1997 55 et ToM) an™'.

Les tofaux d'émissions de NH, correspondent & DENTEMER et CRUTZEN
(1994], cits dans SEINFELD =t PAMDIS (1998), et |a distribution spatiala suit
BOUWMAN st al (1887 qui prend en compte 11 sounces.

Les distributions de CH, proviennent de différents imentaires : fuel fossile et
utilization des sols et fraitement des déchets sont décrites dans CUWVIER ef al.
(1995], tandis que marécages vient de MATTHEWS =t FUMG (1887 (valeurs men-
guglles pour l'annés de référance 1985), ot termitea de FUNG af all (1981). Lea

1. Int=rnatiznal Glebal Atmospheric Chamisiry’Glabal Emission Inventory Activily, wair
hitp JFaeather enginumich =dw'geia’; Emission Catabase tor Global Atmosphenc Aes=arch, AVM, woir
OLMER efal (19596), hitp fsww. i nli= moint'coredsatedgar.
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totaux d'émizsions, 510 TgiCH,) par an (IPCC, 12925), dfférent de ceux employés
dans BEANTSEN et ISAKSEN (1987) (384 TgiCH,) an™), ou MOLLER et BRAZSELR
(1995) (485 Tg{CH,)ar ).

Lez émissions des composés organiques volatils non méthaniques
(COVNKY sont celles d'CLIVIER &t al (1996) et distinguant 23 SOVMM at
18 sources. L'agrégation de catégories de SOV EDGAR en sspéces pour |8
echéma chimique RACM (Regional Atmospheric Chemistry Modsling) a ébs
mise an place selon STOCKWELL et af (1997). Pour les autres schémas chi-
migques optionnels de MOCAGE (e.g. SAPRCO8, EMEP, IMAGES, Harvard-
G155, MOGUMTIA) nous utilisons les spéciations décrites dans BRACCHETON
(1223 afin d= répartir les différentas espaces EDGAR eémizes s=lon ks espéces
COV du modale. Ces speciations ont 88 développSss en s'appuyant sur deux
invantaires & haute dsolution, NAPAP pour les Etats-Unis et GEMEMIS pour
I'Eurcpe.

Les COWMM biogéniques regroupent les Isopréne, Monoterpénes et autres
COW réactifs définis comme constituants dont la durée de vie, dane des condi-

tions troposphériques normales, est inférisure & un jour. Les distributions men-
suelles et les totaux d'émissions sont ceux de GUENTHER =i all (196956

Pour ce qui est de CO, la litkérature rapporte un lage éventail de totaux
d'émissions. |PCC (1935) ectimea las incertitudes des différentes sourcas. Mous
avons choisi de suivme ROELOFS &t al (1987 qui donne des valeurs compatibles
avec celles du rapport de I'PCC. La distrbution spatiale est celle d'OLMER =t
gl (1998).

MICAGSE utiize les données de 1980 pour le GOk, exraites d'SNDAES st al
(19098,

Les données 50, fuel fossile et industrie sont décrites dans BEMKCWTE ef al,
(1236), Les valeurs annuelles de 1925 ont até répardies saisonnigarement. La
source feux de biomasse vient I’'EDGAR, et la source volcans est dataillées
dars AMDORES et KASGHOS [19098). Cetle demiére représents des obeervations in
gitu moyennéas sur 25 ans. Les totaux d'émissions sont ceux de SEINFELD &t
PAMOIS (1908).

FPour les chiorofluorecarbones enfin les totaux d'@missions suivent OLIVER
ot al. (1235 [voir tablesy T enannsxe p. 193).

22 Depdtsec

Le dépdt sec, par kequel ks substances sont &liminées de 'atmosphérs en
l'abesnce de précipitations, dépend d'un grand nombre de facteurs dont la fur-
bukence atmosphérique, les proprigtés chimigques des especes qui == déposent
et la nature de la surface et de la wagetation, MEGE (1998) indique que |e dépdt
sec représente 30 % du puits pour l'ozone tropospharique, 12 % du puits pour
le monoxyoe de carbone et 5 % du puits pour le méthane. La paramé&irisation
du dépdt sec, tant spatialement que temporellement, apparait essantiells
GANZEVELD at LELIEVELD {19895 décrivent une comparaison enre daux simuls-
tiona de modéles, la premiare awes une vitesse de dépdt constante pour
lczona (0.4 em-s™' sur les continents et 0,07 em-s™" sur les océana), et la
seconde avec une parametrisation simple de la vitesae de dépdt ; jusqu'a 35 %
de différence sont observés entre les flux de dépdt.
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MNous avons adopté la paramétrisation dite big-leaf qui suppose que la
concentration du gaz trace & la surface est nulle et que le fransport tubulent
proche et dana la surface peut Stre représentd par trois résistancas an =&ria
twoir le tableau 2 en annexe p. 184 pour une descriplion des symboles).

1

Fﬂ = 'I.-',,:,C',, at L'Id'r = m

{1

Le module de surface de MOCAGE détermine les valeure horaires des
vitesses de dépdt d'une centaine d'espéces gazeuses, sur les grilles das
domaines MCCAGE. Les résistances sont calculées suivant les paramétrisa-
tions détaillées ci-dessous en utilisant les champs de surface et du plus bas
niveau des analyaes et des préavisions ARPEGE. Le type o surface MOCAGE
eat celui d'ARPEGE do&crit dana GIARD et BAZILE (2000) ; les informations da
eurface proviennent de deux sources distinctes : les donnéss de WILSON at
HEMDERSCH-SELLERS (1985, résolution 1 degré, sont utiliséess par défaut sur le
globe. Sur 'Europe, un jgu de Metéo-France, plus fin (2 km de maille interpolés
a 5') fournit un masque des foréts plus fiable, &t une description du cycle
annuel de la végétation plus précise (CHAMPEALL et s, 1288), Des tables don-
nent ks valeurs de la profondeur des racines, de 'albedo de la wdgetation, da
la résistance stomeatale minimum, et les valeurs mensuelles de lindice folisira
(LAl défini comme &tant le rapport entre 1a surface de feuilles contenues dans
une coknne wverticale et celle de 5a base) et de |a fraction de wégéatation au
pourcentage de sol recouvert de wegétation.

2.2.1 Resistances asrodynamique et quasi-laminaire

Contrairamant 3 d'autrea MCT dane lesquels la résistance asrocdynamiquea
R, est constante [e.g., 50 s-m™ dans MOLLEA et BAASSEUR (1995) at BAASSELRA
et al. (1892}] nous avons choisi de paramétriser R, Mous utilizons une formula-
tion basée sur le coefficient d'échange en suface pour ke vent (Cg) &t |a vitesse
du went (W) au plus bas niveau du modék. Par cohérence, nous avons adopta

pour Cp la paraméfrisation d'ARPEGE qui s'appuie sur LoWS (1878)

1 i
H = |: = |: C =
a GnFE.t el D'l‘FlnElt O = ]? I:E]
1+
-4
ol : e _; _
mT - 1DH| ElHl-Jll:l [EE.E Etabb:l |:3]
(1+5R=
F 1o 108 i
1415 qrzu,."%,.,];{ﬂm;{[[H = l[—H.]]2
= (4)

i A = 0 [cas instablke)
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Différantas formules pour la résistance gquasi-laminaire sont données dans
la litt&rature. Mous avors choisi la suivante, selon HICKS et ail (1987) et WESELY
(communication parsonne led pour toutes les surfaces recouvart2e ou non da

vagétation :
=

e ‘

r

2.2.2 PResistance de surface

La rasistance de surface A, a & paramétrisée, pour les surfaces continen-
tales et cc2aniques, selon WESELY (19849) ;

R =[iRy+ A, + Ayl + Ry + Al '+ (R, + Fu'm.:ﬂ]“ =

Les résistances de surface des différents gaz sont calkculées par apport &
celles de I'ozone et du dicxyde de soufre. Les résistances d'entrée intarvenant
dans le calcul des différents termes de 'aquation 6, sont tabulées suivant |a
ga@izon et e type de gl (11 types). Cing saizans sont différeanciées :

1. été avec végétation luxuriants ;

2. automne avec récoltes sur pied ;

3. fin de 'automne apréa ke gelées, pea de neige ;
4. hiver avec neige au sol et gelées ;

B, printampes.

Four une description défaillés du schéma woir WEZELY [1989) et WESELY et
HICKS (2000).

Mous awons apEiqué des conditions grossiéres pour déterminer quelle =ai-
son WESELY sélectionner en un point quelkongue du globe : aux latitudes
moyennes, cetbe saison est déterminés par la date et l'occumence de neige sur
le sol ; aux hautes latiudes [au-dessus des cercles polaires) cette saizon peaut
étre |a saizon (3) cu (4) selon la présence de neige au =ol ; et entre les tropiques
catte saizon eat toujours la eaison (1), excepté pour les déserts ol nous appli-
quons une parameatrisation spEcifique, décrite ci-dessous.

Le calcul de la résistance stomatalke R,, nécessite I calcul de la résistance
stomatale pour la vapesur d'eau Feyy ; nous avons formulé Raeg: s=lon |8
echéma de Météo-France ISBA [Interaction Soil Biosphere Atmosphare)
employé dars les modéles météomlogiques ARPEGE et ARFPESE-Climat (MOIL-
HAHM et MAHFOUF, 19585),

= Aopeat ¥ DE at A, . = TF"F? |||:3 1F4_ 1 @

o

A

ol Fy parameétrise 'effet du rayonnament photosynthétiquement actif, F; décrit
la disponibilits de 'eau dans les @cines pour la transpiration, Fs; représenta
I'effet du d&ficit de vapeur d'eau dans I'air, et Fy autorise une dépandance de |a
régistance stomatale par rapport & la termpérature. En plus des champs météa-
rolcgiques classiques (prassion, tempsrature et humidité) au niveau le plus bas
du modsle, d'autras champs tels |e flux solaire (cakulé dans APRPEGE en utili-
sant une paramétrisation das nuages), la résitance stomatale minimum, le LA
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ou le comtenu an eau du sol (généré dans ARPEGE a I'aide d'équations proncs-
tiques) sont indispensables pour cakuler B,

Dans le cas de l'ozone, aucune distinction n'est faite entre la pluia et la
rosge qui réduisent légérement la résistance de surface (la résistance cuticu-
laire mouilkBe est &gale & 75 % de la résistance cuticulaire séche). Pour ke
dicxyde de soufre, il est admis que la pluie ou la osée réduissnt la résistance
de surface. Mous utilisons maintenant une valeur de 50 =m™ pour les résis-
tances cuticulaire et du gal, pour le dépdt de dickyds de zoufre sur surfacs
mouillé=. Ces changements font que les vitesess de dépdt sont en moyenne
pFlus importantes pour ke dioxyde de soufre que pour l'ozone (voir le tableau 3
en annexe). Ceci est en accond awes ks chesnations reportées dans ERISMAN
(1994) et MEYERS af al. (1938). |l va sans dire toutefois que de plus amples tra-
waux sont nécesaaires pour comprendre le dépdt sur surfaces mouillées ainsi
que pour miewy astimer lhumidité du 2ol et détacter la roaés.

Ces informations caractanstiques de la wagétation, y compris la friaction de
vagéetation [woir le début de la section 2.2), sont attechées 4 chague point da
grille. Quand cette fraction est inférisure 4 0,1, nous associons le type de sol
WESELY [(8) régions arides, quasiment désartiques au point da grille. Pour ca
typ= de sol, les résistances d'entrée Wesely sont indépendantes de la saison.
Si la fraction de wvégétation ==t inférieure a 0,4 nous appliquons une interpola-
tion entre la vitesse de dépdt pour la wagétation typs (8] et celle specifique du
lieu et d= |'épogue dans 'année.

Noue avons ausei adopté un eertain nombre de recommandations &n
conformité avec WALMELEY et WESELY (1996) &t nos propres tests

— un maximum de 105 est imposé & toutes les résistances ;

—R,, a &té reformulée en distinguant une valeur sé&che et une waleur
mavillée ;

—la résistance de surface de HMO, est maintenant fraitée & part : quand la
température de surface est supérieure a — 2 "C, R_,, =st mise a
10 -m™, dans les aulres cas elle est caku e en fonction de s tempéra-
ture. Avec cette paramatrisation, est déterminée essentiellement
par la turbulence atmosphérigue. De plus, comme ks chbesrvations ont
révélaé que le transport de H,0. est semblable & celui de HMO, (voir HALL
et CLAIBOFAM, 1987), nous avors remplace |la paramétrisation de WESELY
(1889 pour H2y, avec laguelle la moyenne journaliére de la vitesse de
dépdt sur les continents &tait d'environ 0.5 cmrs™, beaucoup plus faible
que celle de HMNO, (1,87 cmes™), par |a paramétrisation pour HNO,, (en
accord avec une communication personnelle de WESELY).

Mous avons changé la valeur de la résistance du sol pour 205, notés rpg
dans WEZELY (1080), de 0a10=m .

Enfin, nous awons étendu la liste initiale de gaz pris en compte par WESELY
(14 gaz) 4 une iste de 121 gaz, en distinguant leur constante de HEMAY spsci-
fique H* pour une eau & pH quasiment neuira (voir SEMFELD et PAMDIS, 1988 =t
http:fwetowr mpch-mainz. mpg.ded ~sandenresthenny. bitml) et un facteur de rEac-
tivitgé if) qui caractérize la réactivité des substances chimiques par rapport & la
fauille, 1 pour Oy ou HO5, 0,1 pour NOy ou HOMO, ou O pour S0, par
exemple. Les espsces présentées ici couvrent une partie des espaces du
echéma chimigque RACM (STOCKWELL st al, 1987),
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3 — RESULTATS ET DISCUSSION

Mous avons calculé les witesses de dépdt d'un cerfain nombre d'especes
chimigues, pour plusieurs maois et sur les trois domaines de MOCAGE. MNos
premisrs abjectifa &taient d'eatimer |a validité d'ensemble de notre echéma at
de carsctérizer apatialement &t termporellament les distributions des viteszes
de dépdt. En c& qui concerna une validation plus poussés, on peut noter que
les obsarvations ont &té faites esssntiellement '8t et pour un nombre limita
d'especes, moirs de 20,

La tzbizau 3 prézents les vitesses de dépdt des espaces chimigues perti-
nentea pour la chimie de I'ozone dans la couche limite et 'atmosphéra libre.
Les valeurs statistiques, moyenne et écart typs pour 'ensemble du globe,
valables pour juillet 2000 sont présentées, ainsi que des vitesses de dépit
observées (en gras). MNotre souci n'était pas de comparer quantitativernent des
valaurs mesurées en des sites spécifigues avec des résuliats moyens du
modéke calculés sur des points de grille, mais de s'azgurer que les vilessss cal-
culédes Etaient de 'ordre de grandaur des obeanvations.

Les vitesses cakuléss =ur le domaine haute résolution (0,25 ) sont sensible-
ment plus élevées, avec des Moyennes sur kes temes de 0,50 cma™ pour O,
0,67 cma™ pour S0y, et 2,05 cm-s™' pour HMO,, &t ainsi plus en accord avec
cerfaines observations. Pour information, nous awons aussi inclus dans le
tablesw 3 lea valeurs constames utiliséss dans d'autres MCT qui ne paramétri-
sent pas le dépdt sec. |l ¥y a une certaine concordance entre ces constantes &t
les vitesses moyennes globales de MOCAGE. Toutefois, des différences
notables peuvent &tre soulignées, telles celles pour Voo sur Terme et Océan
entre MOCAGE et PHAM ot gl (1885), pour Yy o sur Terme entra MOCAGE =t
HALGLUZTAINE et al. (1884, et pour Voo sur Terre et Ocdan entre MOTAGE ot
KAMAKIDOU of s (123631] [woir fableay 3 en annexe p. 195).

La figure 1 en annexe p. 197 présente les vitesses de dépdt calculéss pour
juillet 2000, moyennéss pour chaque heurs solaire locals, an distinguant les
continents, sans neige ni glace, et lea océana, mer libre uniguement. Un cycla
diurne apparait clairement sur les continents pour toutes les espéces, a l'ex-
ception de MO, CO et CH, dont les vitesses de dépdt sont trés Faibles at
preaque constantes (0,001 cm-s™"). Les vitesses couvrent une étendue signifi-
cative, sur les océans de 0,001 cmes™ pour NO et TOL (toluéne et aromatiques
moina réactifs), & 0,72 cmre™ pour GLY (ghyoxal) et MGELY (méthylghoxal et
autres akdéhydes a-carbonés) ; et sur les continents de 0,001 ems~" pour GH,
ou GO par exemple, & 2,68 cmrs™ pour HNG, et 2,87 cm-s™ pour H,0, (maxi-
mum des moyennes horaires]. Sur les continents, les moyennes mensuelles
horaires vont de 0,28 cm-z™1 400 heure locale zolaire 4 0,57 cmes™ & 12 heures
locale solaire pour S0, et de 0,21 cmee™' & 0,48 cmea™ pour Oy. Les espéces
solubles telles HNO,, H O, ou GLY, ont ks plus fortes vitesses de dépdt, sui-
vias par les espéces modérament solubles et dont la réactivité £, est non nulle,
MNCg, PAM [peroxyacétyle nitrate et autres PAMN saturés) ou CHyOOH par
example.

Sur leg ooAans aussi le depdt s=c parait Atre déterming par 1a solubilita,
avec des vitesses de dépdt plus alevées pour HNO,, HO,, ou GLY par
exemple. Pour ces espsces solubles, dont le dépdt sec et contrdlé par la tur-
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bulance atmosphérique, des différences importantes apparaissent quand on
modifie la paramétrisation de la longueur de rugosité z,. Nous avons mené
I'étude de senshilité suivanta : nous awons cakculé Vg, sur les oc#ans dans
un pramier cas avec un Z, constant climatologique, z; = 0,001 m | V- warie
alors entre 0,8-107% et 2,56 cmrs™! pour un jour donné. Dans un second cas,

7

Nous avons paraménss z, selon la formule de CHARMOCK, z; = 0,021 = E +
0,00008 % : T, varie alors de 21075 3 1075, Vign, de 07109330 ems™,

avec des vitessss Wygn plus faibles dams ke second cas enfre 30 °M et 20 =5
La mayenne globale dé Vyzn a diminué dans le second cas d'environ 30 %.
Les vitesses de dépit sur les océans, présentées ici, prennent en compta la
paramétrization de CHARMOCK.

La figure 2 en annexe p. 198 souligne les wvariabilités spatiales et tempo-
relles de la witesse de depdt de l'ozone. Plusieurs paricularités ressortent : una
cartaine wariabilité spatiale st temporelle axiste sur les océans, avec des
vitesses de dépdt plus faibles (< 0,045 cms™) qui s'étandent dans l'océan
austral dewantage =n jarvier, probablement du fait da vents plus faibles. Ceci
est en accord avec les résultats obtenus par le modéle de GAMZEVELD et LELIE-
VELD (1985]). En ganéral toutefois, ¥, sur les océans reste autour de
0,06 emes™!. Sur ks confinents au contraire, une grande variakbilité exista avec
des vitesses de dépdt contrastées entre janvier et juillet, et entre 00 et 12 UTS ;
de trés Faibles valewrs (< 0,045 cms™") apparaiszent sur les teres froides, sou-
vant couvertes de neige, en janvier (e.g., Sibérie ou Amérique du Nord). A una
longitude ou latitude donnés, les vitesses sont plug faibles sur las déserts,
Sahara ou Australie centrale. Un cycle diurne prononcé est wisible, avec des
witeszes de dépdt dépassant 0,65 cm-s~' sur une grande parie de 'Europe en
juillet & 12 LITC.

Les vitaszes de dépdt du dicxyde de soufre présentent des vanabilitéa spa-
tiale et temporelle comparables & celles de 'czone sur les continents (voir
figure 3 en annexe p. 198). On notera toutetois que ces vitesses ont de fras
faibles valeurs sur les terres froides (Vo < 0,001 cmes™"), et des valeurs
modérées en jamvier dans les zones temparées talles I'Europs ol le sol est fré-
guemment mouilla par la pluie (V- autour da 0.5 cm-s"1). Sur les ocdans, la
variabilité saisonniére est frappante et refléte la distribution dee wents | las
vitessas moyannes atteignent 1,5 emrs™, en janvier dans I'Atlantique Mord et
en juillet dans le Pacifique Sud. Ces vitesses sont plus faibles que celles de
GAMFENELD et al. (193] (2,0 cmes™).

La figure 4 an annexe p. 200 révéls lea similaritéa =t les différences obtanues
quand nous appliquons le schéma da dépdt sec § diférantes rézolutions epa-
tiales. Les vitesses de dépdt calculées pour juillet 2000, 12 UTC, 2 2, 1 et
0,25 degrés, ont &te fracées =ur ke domaine régional de MCOCAGE [cartes a, b,
c) : des vitesses supérisures A 0,85 cmrs™ existent de fagon similaire en a, b et
c aur '&ngketems, l'ouest de la France, la Belgique et une parlie da I'&llamagne.
Les witeszeg calzulées a8 0,25 degré ont &8 moyennées a 2 degrés |carta d) =t
1 degré (carke a). Les différences entre a et d d'un cdté, et b et & de 'autre indi-
quent que I'échelle 4 laquelle la paramétrisation est appliqués importe. Ce point
necaessite une validation plus compléte ; des flux et vitesses de dépdt de lozone
ont &t& mesurds dans le contexte de la campagne ESCOMPTE qui a su lisu
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dana | région de Marsaille (sud d= la France) durant I'&t& 2001, Ces mesures
devraiant permettre une validation locale de notre schéma.

4 — CONCLUSION

Les &changes en surface des espéces gazeuses se rapportant A la chimie
de l'ozone ont & paramétrisés dams MOCAGE, e MCT de Météo-France, Si
== émissions actuellement prises en compte viennent d'inventaires assez
grossiars, le module de dépdt sec parait &tre un outil unique : il calcule |a
vitegea de dépdt sec d'une centasine d'eapéces, tautes les heurss, sur des
maillas dont la taille warie de 2 degrés sur le globe & 0,25 degré sur la France
en utilisant les champs météorologiquas du modéle de prévision numéarique du
temps de Météo-France. Les premiers résultats, climatologiques, parsissent
satisfaizants ; ks vitesses de dépdt semblent réalistes quand on les compare
aux observations disponiblas, et des cyclea diumea etfou saisonniers apparais-
eant nettameant sur ks continents ou sur les océdans selon lespece coneidérés.
L utilisation de notre schéma & différentes résolutions spatiales indique que
I'échelle & laquelle la paramétrisation st appliquée importe. Pour o2 qui est
des amissions, ceci plaide en faveur du choix de la fine résolution, les emis-
gions &tant akora en meillaur accord avec les obsemvations. Les développs-
ments & venir consisteront, pour les émissions, a la prise en compte deg
Emieziona ELUROTRACKSGENEMIS sur 'Europe (Generation and Evalustion of
emission data). Pour le dépdt sec, nous anabyserons de maniers plus détailléa
nos résultats en distinguant différents types de vagétation, puis nous utiliss-
rors une description gobale de la wagétation plus fine spatialament et tempo-
rellement. Lne validation sera alors menée en comparant les vikesaes calculées
a des observations en des sites précis. La publication d'une climatologie, =t si
poasible d'une paramaéatriestion simplifide pour les beaoing dea MCT globau,
sara effectuée dans une éfaps ultérisurs.

REMERCIEMENTS

Mous tenona & remercier E. BAZILE et [. EL KHATIE pour leur aide concarmant
ARPEGE et les outib d= post-traitement. Tous nos emenciements chaleuraux
vant égakement & M.L. WESELY pour plusieurs discussions trés utiles.



Le dépdt sec dans MOCAGE

Surinon exnchongas & Me MOCAGE mulisoeie ST 1az

ANNEXE [ ANNEX

Tableau 1  Emissions glbales prizes en compte dans MOCASE. vor les éfe-
rences dans |e lexke.

Table 1 Giobal emysaions conmsidered in MOCAGE, sos the texd for referances.

Species Source Total | Temperal
Mitrous oxide (MWL) Coeans (GEE) 20 TgMj ! . amud
" Continentsl solks {nalual and a5 Tgm} yr! armus
g-lr|l111ru|:-:-g?|=.|~:nln:|: 22 TgiM] yr™! armus
All 14.7 'E;ljr-}] !
Mimogen oxides MCL) | Fossil fusl and industry (GEM) | 24.0 TgiMjw™ | sessonal
Contirentsl sols [(%H 120 T Fﬂ yi' | month
Ehﬂ-hmlﬂ IEumhg a0 ;g 5.-r': EIU
ng i paramelerized] 5.0 Tgi M)y~
AEnaft:nl:t corekdensd yel 5T yi!
All 425 Tgilj y?
dmmeonia (NH,) Anthropogenic | 304 TgiM]j yr? armual
MNalura (conlinenls) | 7.6 TgN] yr! amud
Cioeans 7.0 TgiM] yr! armual
All 450 Tgilj y?
Methere (CH,) Ferzal fual [EDEAR) 100 ToCH ' | annual
Land use and wesle handing | 275 TgCH)w™' | anual
Eueumﬁ: NS TECH) " | monthly

MATTHEWS and FUNG, 1987)
amies (MG et &l, 1991 20T yr amnus
Ciceare : nal considenad yel 10 yr!
Sz0 TglCH,j !

All
&n niz Fusl (production and 17.5Tgyr! amud
MW ?l!rmd tion) | - T ;
ood coreumplion |EQGAR) 250Tgyw BIU
Hoa:Hrsnsp:gzha.:h 6.0 ﬁ ! amud
Sohvert uze 20.0 Tg ! amud
Chher [ 435 _lgyr" ermus
All 1420 Tgyr!
Eiogenic WO [ GEM) 5 Tl yr! monthly
isoprens
Bingenkc WIC: [ GEM| 127 T yr™! monthly
monclErpens
Bicganic YOO oher [GEM) 260 TglC) yr! monthly
reaacive compounds
All 890 Tg(Z)yr!
Carbon moncuide Fusl (loesil and wood) (EDGAR) | 450 TglCO) yir! amud
(0 Biomass buming 700 Tg CO) yr! armual
Blosphere: niod consid yeal 130 yir!
Cioaare; nol conekdersd yel 40T DEJ !
All 1320Tg, ﬂr"
Carbon dicxide Fosail fusl and industry [GEM) 55Tg %} yi! amud
(o0 Deroreiation and land wes 1.6 Tgl G yr! armual

s (B4R 7.1 TqlC) yr
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Tableau 1 {suite}  Emissions gokales prises en compte dans MOCASE, var les
référances dang |e et

Tabie 1 {continued] Slobal emizaions considersd in MOCAGE, sse the text for

referenoes,
: [ [ " Ternparal
Species Source Tirtal resolution
Sulur diceide (200 Forsil fual combuetion and T00 TglS) yr! eegeonal

Elhrrﬂss[tu (ELEAR) 28 Tg(s yr" amud
GEﬁ% TE T J amud
3 Tgd v

CFC11 |:GE|-¢I] uaaTgr' amud

CFCH2 { GEW| 046 Tgy amud

CFC-12 { EDGAR 020 Tgy! amud

CFZ-114 [ EDGAR) ooz Togw™ amud

CFC15 { EDGAR) oo Tgy™ amud

CH EDGAR) 060 Tgyr™! amnud
£ il 155Tg::'

Tableau 2  Liste des symboles utlisés dans le texte.
Tabil= 2 Ligt of spmbaoils in the text.

F mass saposiion flux ol gas xat the owest mods] ke (mal 57 07 ®)

C, concantraion ol gee x al the lowest modal keval (mal m™)

Ve oy o porsition vedocily of gae x &t he lowest model level (ma™)

A, i resiztance bebween the lowest modal lewel and the surlace
il calor all substanca) (s m)

A, quasi-laminar reaktance far gee x (s m')

A, bulk surface resizlancs 1o he ransport ol gas x inlo a surlace (s @)

k Von Kaman coretant (0.4)

A raughness length for momemum ()

A grecient Richardson number

G niutral drag coaflicknt or momenum

z altilucks o the loessl modal leval, abaut 20 m (m)

c(zze) | pokmomia funcion of bz iz

ZaH raughress lzngth for heat (m)

s friction velocity (ms™)

L2 Schmibd number, 5o = vl

v kinematic viscosity bor the sir (015 e 87 A T=20 Tetp =1 &m) (a5

[M[H,r:j a8
o mictecular diffusity of gas x (0# &7, 0, = D (RO =

]
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Tableau 2 {suite}  Liste des symbolkes wlilisés dans |e 1exe,
Table 2 fcantinwed) Lt of symbols iz the text.

OO mbecular ditfueity of waber wapor (25107 mF 57)
F. Prandd rumber (0.72)
M [x) miolar mass of gas x (g moi)

A, rasktance of leal stomaia to franspon of gas x (5 7"

A, rasiztance of leal mesophyll o trereport ol gas x (s m™')

A, resistance of kel culides in hedthy vagedation and othenwiza the cuer
surlaces in be upper canopy 10 trarspor of gas x (s m7)

A, rasiztancea af gas trarefert by buayarm corection in canopies (s m™)

A, resietance of kaves, twige, bark or other esposed surlaces in e lower canopy
to frarepor of gas x (507 ')

A resistance 4o trarefiar hiat depands anly oncanopy haight and dersity (s o)

R_, Egsﬂa;;m of the =al, leal litter, edz. &t the ground eurface to frarepor! of ges x

R slometal resistance far waler vapar (577

Ao minimum stomatal reslstance for waler vapoar [sm7')

Lal Leaf Area Ingee

Tableau 3  Vieesses de dépdt (cms™") pour juilled 2000 cacuéas par MOCAGE
imoyenne = &cart type) el valeurs relevéss dans la littérature sur
terreloodan/glace | en gras : obearvations.

Table 3 MOCAGE deposition velocities fomee™’ )] for duwly 2000 (mesn + stan-
derd deviation) and literatwre values, over landoceanios; in bold:
obesrvad guanhities.

. Literaiuns

Species Land Ocaan lce {walues for landrocea nice}

Cl_., D3320.14 00S £ 0.0 005 £007 | 06T I:FIEHE'ETE'. 192‘1]
[D.!E—D.EEII'—!'— |MEYERS & al, 195
[D.I]I]E-EI:'—-'— | SEHAEL, 1560
EI.ErIIIj?I'III.I:I?I'I:IJ:IT [EH.IEISILH o &l
18968
040070 ar [H.l!l.I.ELLE'I'.ﬁ.I.E aral,
1954

0402025 | 0B5:026 | 001+£005 | -/[0.2-1.44)- (SFEDOING, 1572)
0.04-7.5)0.16-4)/{0.05-1.5)
SEHMEL, 19620

[0.47-0.82 )/ [WEYERS et al, 1968]
0.91.1/- (PHAM ar &, 1995)

ML | 0452043 | 0010001 | 001 £ 00 u.1-1:|]1:|a-'m:u1 (HALGLUSTARE eral,
1964
0. 540,05~ (KAMAKIDOL &f &, 1991
MO | 0001 +0.00 | 0001000 | 0001 £000 | [0-0.8)%- (SEHVEL, 1980)

0.1 60.00310,002 (HAUGLUSTANE & &,
1964)
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Tableau 3 Vitesses de dépdt (cms™) powr juillsd 2000 cacuées par MOCAGE
imoyenne + &cart fype) &l valeurs relevéss dans la littérature sur
termeiocdan/glace ; en gras : obeardations.

Tabie 3 MOCAGE deposition velocites fom-g™") lor July 2000 (mesn 2+ atan-
dard dewiation] and literature values, over landiocsanice; in bokd:
obsaned guaniities

. Lileratu e

Species Land Oczan lee: {waluas for landioceanics)

1.B7 2 0.BD 0BG+ 025 0AG £ 027 [l:l.ﬂ-:T.ﬂ:l."-."- I:I-W:Hﬁl:ﬂﬂ'ljmm.
1954
[0.02-8.12)/-/- {HARRISCN f ai_ 1336
[2.5-3.3)-1- (MEYERS of &, 1986)
410005 { HUELSTANE af &, 1934]
211006 (ERASSEIR af al, 1 955|

H ZOD0RE | OE9:0ET | 06028 | [DE-T.AV-- (HALL and CLAECA,
19

0.51/0.22 (HAUGLUSTANE e al, 1954
1.1-1.5M1/0.06 [BRASEELR af al, 1594

CHOHD | 0O7 4007 | Q004 + 0003 | 0001 £ 00001 | 010010001 [KAMAKIDOL et al, 19681)

HHD | 0182047 | 0432023 | 004+006 | 0.20202 [KANAMDOU &t al, 1981)
0.2-0.7/0.070.07 BRASSELR of &,
190€)

CHOOH | 0214013 | 0052008 | 0O2+003 | [0.3-1.8)- (HALL and CLAECAN,
19

0.1/0.25/0,01 [HALGLLSTANE at al,
190)

PAM | 0114008 00060001 | D01+£001 | 0.250.02¢ (GARET and PENKETT,
197E)
0.8/-/- [BEHMEL 1980)
0.1-0. 200250025 (BRASEEIR &t &,
1908)

HOWD | 0434025 | 0704030 | 007008 [n.z-] JTUi-- (HARRISCN and MITTD),
EETS
[0.75-6.12)/-/- {HAAPESON et &, 199E)
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Figure 1

Vitezzes de dépdt moyennes horaires pour uillet 2000 sur les coéams
(pameaux du haut) et sur les continenls (panneaus du bas], pour un
cerain nombre d'eapécea chimigues RACKM ; voir la définition des
eepéicea dans ke terte ou dans STOCKWELL e al. (1287).

July 2000 mean hourdy depostion velooiy over oceans (uppsr pansis)
and over continents (lower panala), for 2 number of RACH chemics!

species; see fhe text or STOCKWELL &l al. 1987 for the spacias defin-
Hion.
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pir:]

o0 UTC {al, janvier 2000 12 UTC (b)), juillet 2000 00 UTC (c) e

Witeeses de déapdl de l'ozone, moyennes horaimes pour janvier 2000
juilied 200012 UTC jd).

Figure 2

Janwary 2000 12 UTC (b), July 2000 00 UTS (o), and July 2000

12 UTC fd).

Moazn howrdy ozone deposition velocly for Janveny 2000 00 UTC (a),
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vier 2000 12 LITC (a) et juilled 2000 12 UTC k).
Mean hourly sulfur dioxide deposaition veloclty for Janwary 2000
12 UTES (&), and Jwly 2000 12 UTC (BL
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1.9 Vitesses de dépdt sec climatologiques de MOCAGE

Lz valeurs de la vitesse de dépdt présentées dans les tableaux 1.5, 1.6, 1.7, 1.8, et 1.9,
qui suivent, ont été pénérées 4 partir des moyennes mensuelles de Janvier et Juillet 2001,
sur le domaine global de MOCAGE 4 la résolution de 2° . Chacun des tableaux correspond
A un des types de surface identifiés dans le paragraphe 1.6. Les valeurs moyennes, minimum
et maximum sur 'ensemble du domaine sont présentées, ainsi que les moyennes par bandes
de latitudes, quand la moyenne globale est supérieure & 0L005 em s ' Ces bandes de
latitudes correspondent A celles présentées dans le paragraphe 1.6 dans la description de

nog choix concernant les saisons ; les moyennes sont done respectivernent celles des bandes
WIS-605, 60S-235, 235-23N, 23N-65N, et 65N-090N.

Plusieurs remarques peuvent, #tre faites

— les valeurs présentées ici ont é0é caleulées avee les constantes de Henry spéeifiques
présentées dans le paragraphe 1.6.7. Ces constantes de Henry peuvent étre différentes
de celles de Wesely (1983) que nous avions adopté tout d'abord, et qui avaient
conduit aux résultats qui apparaissent dans Uarticle Michou and Peueh (2002) (voir
section 1.8). Les moyennes présentfes dans les tableaux 1.5 et suivants et dans
Michou oand Peuch (2002} différent par exemple pour HOHO @ moyenne sur les
octans en Juillet de 0.33 versus 0.43 em s ', pour des constantes de Henry spéeifiques
respectives de 3.2 10% et 6 10°.

— pour des constantes de Henry spéeifiques identiques, les valeurs moyennes sur 'en-
gemble du globe des années 2000 ot 2001 sont trés comparables.

— deux articles parus depuis Michou and Peuch (2002) nous ont permis de compléter
notre édvaluation des valeurs présentées dans les différents tableaux. Il faut noter
gue ces articles, Kuhlmann et al. (2003) et Zhang et ol. (2002h), présentent des vi-
tesses de dépit modélisées pour les espices des schémas chimicgues spécifiques A ces
modéles. Les comparaizsons sont done limitdes aux esploes qui sont celles aussi du
schéma chimique RACMOBUS de MOCAGE. Pour CO, nos vitesses sont toujours
inférieures & 0.005 cm 5! alors que Kullmernn ef ol (2003) ont une moyenne an-
nuelle sur continents de 0.02 cm 8 ' ; pour egpéoe MOCAGE KET que nous avons
comparé & espice MEK de Kufdmann ef al. (2003), les vitesses MOCAGE sont
plus faibles sur les oedans (<0.005 cm s~ versus 0.04 cm 571 ; pour Vespéee ONIT,
nos vitesses sont comparables A celles de Kubdmann ef ol (2003) mais inférienres
a celles de Zhang et al. (2002b) [(e.g., nous avons une valeur maximum moyenne
pour Juillet 2001 sur végétation basse de 0.07 cm s alors que Zhang ef al. [2002b)
donnent une valeur de 0.34 ¢m 8! sur herbe par exemple) ; pour Uespéce MACR,
les valeurs MOCAGE sont plus faibles que celles de Kuldmann ef ol (2003), par
exemple sur les océans (<0005 cm 8! versus 0.05 em s'); enfin pour MGLY et
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CSL les valeurs MOCAGE sont comparables 4 celles de Zhang el all {2002h) sur le
continent alors gqu'alles sont d’un facteur 10 supdricures sur log océans.

dans la colonne “Moyvenne par lat™ du tablean 1.5, les moyennes élevées dans les
hautes latitudes correspondent & la conjonction de plusienrs facteurs ; par exemple
la moyenne de 0.42 em 57! pour Uespéee CSL en Janvier 2001 pour la bande 65N-
90N a &t caleulée sur un nombre de points de grille “végétation basse non recouverte
de neige” qui se limite & deux points de grille sur U'lslande. Sur ces deux points de
grille, les résistances adérodynamigques et quasi-laminaires sont en moyenne faibles,
de part un z; élewd suite au reliel élevd; parallélement, la résistance de surface du
CSL est faible de part la grande solubilité de cette espéee (6.91:< 107, voir le tableau
1.3}, d’oir une vitesse de dépét élevie.

la vitesse de dépét movenne de Oz est un peu plus faible sur le type de surface
“vépitation haute” que sur la surface “végitation basse” pour la bande tropicale
235-23N (0.28 versus 0.32 cm s en Juillet par exemple), contrairement & ce que
"'on pourrait attendre, et contrairement & ce que on obtient pour les autres espéoes.
Les différents termes de la résistance de surface et les valeurs des résistances d'entrée
(voir tableau 1.1} font que la résistance de surface de O, sur végétation basse est
significativement moins importante la nuit gque sur végétation haute (de part le terme
de résistance an sol m], d'on des vitesses de dépdt de 5 pouvant étre plus
importantes la nuit sur végitation basse. On ne retrouve pas cette différence dans
les résistances de sol et done de surface pour d'autres espéees, comme par exemple
N,

les vitesses de dépdt des espéces solubles sur les ocdéans reflétent la répartition cli-
matologigques des vents,

les vitesses de dépdt du tableau 1.9 (surface : “glace™) sont généralement inférieures
A 005 em 8 ' ; pour les espéces trés solubles ces vitesses peuvent étre plus éle-
vées (0L16 cm 57! pour HNO, en juillet par exemple) lorsque les températures de
gurface sont moinsg froides. Les valeurs extrémes comme 2519 cm 81 pour N.O-
correspondent & des valeurs de la résistance aérodynamique teés faible sur le relief
(Himalaya par exemple).
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TaB. 1.5- Valeurs statistiques de la vitesse de dépdt fem s~ ) pour Janvier 2001 {& gouche)
et Juillel 2001 (& droite), type de végélation : “végélation basse™ {astérisques quand aucun
point de grille du domaine avec ce lype de végétation).
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1.10 Perspectives

MNous déerivons dans ce paragraphe un certain nombre d améliorations ou d'évolutions
qui pourraient &re apportées 4 la paramétrisation du dépét sec de MOCAGE telle que
présentée dans les paragraphes précédents. Les propositions ci-dessous résultent du fruit
de nos simulations personnelles, rapportées jusqu'ici ou détaillées dans les chapitres 2 et
3, et de notre éude bibliographique ; elles concernent :

Ihétérogbnéité sous-maille,

absorption par les 20ls continentaux et les oodans,

les modéles d’échanges en surface multi-couches,

et la paramétrisation physiologique de la résistance stomatale.

Hétérogénéité sous-maille

11 est clair gu’aucun des paramétres nl avcune des variables de la paraméirisation ne
sont homogénes dans une maille du modéle, et coci ausel bien pour les paramétres lids 4
la vigdtation que pour les champs de lorcage métdorologiques.

Par exemple, les champs de prbeipitation convective ont rarement, ung intensitd constante
pendant plus de 10 minutes, la taille caractéristique des cellules convectives varie entre 1
eb 10 ki, et leur durde de vie entre une demi-heure et une heure,

L'hétérogbndéité dans la maille est anssi celle de la couverture du sol qui va induire des
hétérogénéités dans les Aux des surface qui font le couplage entre 'atmosphére et la surface
terrestre. Le fux d'évaporation, par exemple, sera trés différent si le sol est couvert dean.,
de neige, de vigétation mouillée ou séche, et selon aussi le type de végétation. Différentes
méthodes ont été développées pour prendre en compte cette hétérogénéité. L'approche
mosaique” ou “Hile” gui a &té adoptée par plusieurs modéles NWP, dont le modéle du
CEPMMT (Centre Européen pour les Privisions Météorologiques & Moven Terme) et
Méso-NH [Météo-France et Laboratoire d'Aérologie) parait prometteuse : les flux sont
calculées pour chaque fraction identifiée du point de grille. Ceci permet d'aceroitre le
réalisme physique des flux simulés, et Uinterprétation de leur réle dans le modéle complet
eat plus facile.

Le modéle du CEPMMT distingue jusqu'd six fractions continentales : sol nu, vé-
gitation haute et végétation basse sans neige, neige sur sol nu/végétation basse, haute
vigitation avec neige au sol; et deux fractions octaniques : mer et mer gelée. Cette ap-
proche a apporté des améliorations significatives dans la simulation des Aux turbulents en
zones boréales ou recouvertes de fordts { Van den Hurk ef al., 2000) ; par contre les résul-
tats ont &4& peu modifids dans les réglons recouvertes d'herbes ou de cultures. 1l convient
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de noter que les performances du modéle deviennent encore plus dépendantes du choix
des paramétres lids 4 la vigbtation. Ces paramétres ont été, au mieux, observis dans des
campagnes spécifiques, mais leur utilisation dans un modéle global pose la question de
leur validation dans différentes conditions environnementales, et de Uévaluation de leur
impact & une échelle régionale on continentale. Enfin, Van den Hurk ot al. (2000) indiquent
que ce concept “mosaique” peut découper la maille de maniére plus gue souhaitable car
des interactions, impossibles dans le modéle, peuvent intervenir dans la réalité entre deux
fractions de la maille.

Absorption par les sols continentaux et les océans

Mieux paramétriser I'absorption des gaz par le sol, nu ou sous la végétation, est ap-
paru de plus en plus important dans la derniére décennie. Erisman and Van Pul (1994h)
rapportent que, dans un champ de mais, entre 20 et 50% du Qux de dépdt total 40, est
du & I'absorption par les sols, tandis que pour 50, eette lourchette est de 20 4 30% pour
le g0l sous une forét de feaillus. L'absorption par le sol est primordiale guand celle par les
stomates est réduite, et done en particulier la nuit, durant Uhiver, ou dans le cas d'une wé-
gétation éparse. Dang notre paramétrisation actuelle, la résistance du sol est indépendante
du type de sol, et de ses caractéristiques physiques [contenu en eau par exemple). Van den
Hurk et al. (2000} proposent pour le modéle NWP du CEPMMT une paramétrisation de
la régistance du 2ol & U'évaporation qui reprend la formulation de la résistance stomatale,
remplacée ici par une résistance au sol minimum a4 lagquelle est appligquée le seul facteur
Foo Booest caleuldé & partir du contenu en ean d'une premidee couche du sol d'épaisseur
7 em. La résistance du sol pour un gaz quelcongue pourrait étre obtenue en appliquant le
facteur que nous utilisons entre la résistance stomatale & la vapeur d'ean et la résistance
stomatale (voir équation 1.18) selon Wu f al. (2003a). Un dernier exemple d'impact de
la prise en compte de Mhumidité du sol dans la paramétrisation de la résistance du sol
est, déerit dans Sanderson el al. (2003). Sanderson el al. (2003) soulignent 'amélioration
apportée dans le cas du dépit sec de Uhydrogdne (H:), et préconise d'inclure de telles
paramétrigations pour le dépdt see du OO0 et du O H L dont Pabsorption par les sols est
contréldée anssi par les microbes et bactéries.

Modéles d’échanges en surface multi-couches

Ganzeveld et al. (2002ab) présentent un modéle global d’échanges atmoesphére-biosphére
A deux couches, une couche proche du sol d'épaisseur 0.5 m, et une couche gui inelut
les frages supérieurs de la végitation, entre 0.5 et 15 m. Ce modéle a &té développé pour
quantifier le rile de la végration dans les flux de N2, & P'échelle globale, et représenter
les phénoménes d'émissions, de dépdt, de turbulence et de réactions chimigues & Uinté-
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rieur de la végétation. Ganzeveld ef ol (2002a) concluent 4 la sensibilitd du modéle
la représentation des échanges nocturnes turbulents, et & la néeessité de tester une pa-
ramétrisation de la turbulence plus complexe gue la théorie en K. Dang les régions ol
les dmissions anthropogéniques de VO sont importantes, ce qui st le cas par exemple
dans les latitudes tempérdes, ce modéle génére des Hux de dépit de VO an-dessus de
la vigdtation trés comparables & ceux caleulés & Uaide de la méthode “Big-leal™ | Wesely,
1989} ; cette conclusion n'est toutelols pas valable pour les sites ol les dmissions biogé-
nigues sont comparables ou supérieures aux dmissions anthropigques, par exemple dans les
régions tropicales. Ganzeveld et al. (2002a) concluent aussi & la nécessité d'améliorer la
paramétrisation de la résistance stomatale, en utilisant un modéle d'échange f.0 — 0.
physiologique, en particulier pour les foréts tropicales.

Paramétrisation physiologique de la résistance stomatale

Un exemple de paramétrisation plus complexe que la ndtre est décrite dans Wu el al.
(2003a,b) qui présente les améliorations apportées au modéle multi-couches (20 couches
dans la végétation) de Meyers et ol [1998) & I'échelle des USA. La complexification se
rapporte -

(i) & la distribution verticale du LAI fonction du type de vigétation,

(i) au schéma d'atténuation du rayonnement solaire incident dans le couvert vwigétal
qui déerit que les fenilles du haut du couvert végétal interceptent une part importante du
rayonnement. incident, réduisant ainsi activité photo-synthétique des couches inférieures
de la vigétation,

(iii)} & un développement dans la paramétrisation de la résistance du sol, fonction en
particulier de homidicd du sol et de Uair et de la turbulence, et

{iv) & la paramétrisation physiologique des résistance stomatales et cuticulaires. La ré-
sistance stomatale est caleulée en distinguant les feuilles delairées des feuilles non delairdes,
et en prenant en compte les phénoménes de photosynthése et de respiration, de manidre
trés analogue & Calvet ef ol (1998). Caluet ef al. (1998) permettent de répondre au fait
que les diverses variables environnementales agissent sur la résistance stomatale non pas
indépendamment, mais au contraire aves de fortes interactions ; une telle paramétrisation
décrit de manidére plus réaliste la résistance stomatale, gui est déduite de Massimilation
nette de OO, et diagnostigque le LAL en gimulant la eroigsance et mortalité de la plante
en fonction des conditions météorologiques et de la concentration en 0%, selon le type
de plante [ on 7).

Les comparaisons entre les simulations de Wa ef al. (2003a) et celles d'un modéle basé
sur Wesely (1989) et des observations effectudes sur deux sites de mesures ont, monted que
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Wu ef al [2003a) étaient plus en phase avec les observations, avee des maxima observis
poair O en milieu de matinde, ef gue les variabilités diurnes ¢t saisonnidres simuoldes
ftaient plug importantes et plus proches des observations. Ces comparaisons ont anssi
souligné Uintérét de la paramétrisation de la résistance des cuticules pour absorption de

S0 par des surfaces mouillées.

Les évolutions citées ci-dessus intéressent des applications & différentes échelles d'es-
pace ot de temps. Pour plusieurs raisons, dont la forte incertitude encore attachée au
dépdt see sur les sols et les oedans ot le fait gu'un modéle multi-couches parait avoir un
effer surtout dans les régions tropicales, il nous semble que la prise en compte de Uhétéro-
péndité sous-maille et de la paramétrisation physiologique de la résistance stomatale sont
les développements & mettre en place en priorieé,






Chapitre 2

Evaluation des vitesses de dépo6t sec sur
une zone méditerranéenne

Les résultats de campagnes de mesures de flux, dont le fux de dépét sec, sont utilisés
réguliérement pour tester les schifmas de paramétrisation des échanges en surface [ Viterbo,
H02; Ganzeveld ef al., 2002a). Dans la majorité des cas, ces validations se font en com-
parant modéles et observations sur des écosystémes spécifiques, durant des périodes plus
ou moinsg longues ; nous présentons de telles comparaisons dans ce chapitre et le suivant.
Nous avons complédté notre validation du schéma de dépit sec de MOCAGE d'une part
grace A l'étude de Hollond el ol (2004), qui estiment une distribution régionale du fux de
dépit sec d'espdees azotées, sur le continent Nord-Américain ot I'Europe, & partir de me-
sures ponctuelles durant plusicurs anndes, o6 o autre part on comparant nos simulations
des lux de dépdt sec d’ozone et d'espéees azotées aux &chelles plandtaires et continentales
avee celles d'autres modéles de Chimie Transport {voir chapitre 3).

2.1 Hésumé en francais

Des mesures de vitesses du dépdt sec de 'O par corrélation turbulente ont éé offoc-
tuées durant la campagne ESCOMPTE (Etude sur Site pour COntraindre les Modéles
de Pollution atmesphérique et de Transport d'Emissions), qui se déroula sur une réglon
d'environ 140 km sur 140 km dans le Sud-Est de la France autour de Marseille et de
I'Etang de Berre (Cros et al., 2004). La variabilité du dépét, lide A celle des écosystémes
locaux, a été observée pendant plusieurs semaines en mad, juin, et juillet 2001 sur quatre
sites de mesures. Les périodes d'observations ont varid de deux 4 six semaines, eouvreant
les situations météorologiques estivales typigues de cette région : journées chandes sans
plule et & faible humidité, périodes de vent calme et de vent violent {Mistral). Ces sites

81
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d’observations incluaient un champ de mais en pleine croissance, avec un LAI variant de
0.8 & 2.8 durant la période d'observations (17 jours) ; une forét méditerrandenne | Quercus
Pubescens) d’une hauteur moyenne de 12 m; une zone de maquis [Quercus Coccifera)
d'une hauteur moyenne de (.5 m; et un s0l quasiment nu, & une vingtaine de kilométres
du complexe industriel de Fos-Berre. Sur ce dernier site, un systéme prototype “Helaxed
Eddy Accumulation” a en outre mesurd les Qux d'oxydes d'azote.

Il nous st appary intéressant ef important de valider notre paramétrisation do dé
piit se¢ en utilisant les observations ESCOMPTE, d'une part ear de telles comparaisons
n'existaient pas dans la bibliographie, et d'autre part car cette région est une zone de forte
production photechimigque, avee des conditions propices & des vitesses de dépdt contras-
tées, ot done de trés fortes incertitudes quantitatives sur le fux de dépdt de 1'0; et de
ges précurseurs. Nous présentons dans Uarcticle une évaluation des vitesses de dépiot sec
horaires simulées & 'échelle la plus fine {environ dix kilométres) de MOCAGE, qui cor-
respond & celle do modéle ALADIN. Les sorties *brutes” de notre paramétrisation ont
été caleulées en utilisant les champs " ALADIN, aussi bien météorologiques que physio-
graphiques de surface, résistance stomatale minimum, LAL et longueur de rugosité par
exemple. La validation effectuée représente done les performances réelles do module de
surface de MOCAGE, sans aucun ajustement particulier aux conditions de la campagne
de mesures,

81 les variations salsonnidres de la vitesse de dépdt simulée sont en accord avec celles
rapportées dans la bibliographie, avec des maxima mensuels en mai et juin, et un deuxidme
maximum relatif en octobre probablement lié & une augmentation du contenu en ean
duin 8al, les comparaisons entoe les sorties brutes du modéle et les observations, pour les
différents gites de mesures ot leurs périodes d’observations spéeifiques, conduisent 4 un
commentaire plus nuanod,

La météorologie simulée 4 'éehelle de dix kilométres reproduit de maniére satisfaisante
les situations observées, méme 81 nous avons pu relever des biais systématiques comme
dans la vitesse de frottement la nuit. 11 apparait done que le jeu de données physiogra-
phigues de la surface, movenné i la résolution de la grille du modéle, est une des principales
causes des dcarts entre observations et sorties de modéle. MNous avons conduit des &tudes
de sensibilité, dans chaque cas, afin de déterminer 'impact de 'ajustement de ces données
physiographiques aux observations, quand celles-ci étaient disponibles. Ces ajustements
ont permis d'obtenir une représentation satisfaisante des vitesses de dépot. Ceci plaide
pour 'utilisation d 'une représentation sous-maille des caractéristiques de la surface afin de
gimuler le dépdt sec sur une région aussi contrastée. Les jeux de données néeessaires sont
dorénavant disponibles ; nous présentons, dans le chapitre 4, ECOCLIMAP qui décrit la
vigitation et les paramétres associés nécessaires & Uinitialisation des schémas de transfert
sol-végétation-atmosphére & un kilométre de résolution sur 'ensemble du globe [ Masson
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et al., 2003).

Toutefois, dans trois des quatre sites étudids, les observations movennes horaires de
vitesses de dépdt augmentent dés troig heures locales solaires et atteignent leur maximum
diurne trés ot dans la matinée, aux environs de six heares, Une ouverture des stomates
inhabityellement matinale, et une humidité des fenilles sont deux raisons avancdes pour
expliquer ces observations. Nous n'avons pas pu reproduire cette caractéristique du cycle
diurne aves notre paramétrisation.

Des simulations effectudes sur le site de mais en utilisant en entrée tous les champs
observes disponibles, dont la météorologie, le LAL et la longueur de rugosité, ont fait
reseortic d'une part gque la paraméiosation du dépdt sec sur les culbures devralt prendre
en compte humidité de air, et d’autre part que le dépdt non-stomatal est insuffisant.

Nous avons souligné la nécessitd de quantifier an mieux le contenu en eau du sol
disponible pour le mécaniame de transpiration et done de dépdt sec. Ce paramdétre mé-
téorologique est apparuy comme crucial pour nos simulationg dans ces régions durant la
péricde estivale.

Enfin, analyse des vitesses de dépdt see des oxydes dazote a montré la difficulté
d'interpréter les mesures. Leg vitesses de dépdt observies la journde sont comparables &
celles rapportées pour FNO, durant d’autres campagnes (avec une moyenne proche de
2 om s ']; la nuie, les vitesses moyennes sont beaucoup plus basses (0.5 cm s '}. Lne
approche synergique qui combine mesures et sorties de modeéle a permis de qualifier le fait
que les vitesses mesurées dtaient d'autant plus élevies que les coovdes d azote étaient sous
une forme plus ocydée.

2.2  Article



A B —— ————

A

AR
P

A "%;{ AN ST TR

= ;'e.-_a IR

ELKEVEER. areAeri; Resarel s RN B=114 m_—_——

1T o B T e O T S

Measurcd and modcicd dry depositon velocities over
the ESCOMPTE area

: % . d - z - el ol
M. Michow™™. B Laville”. [ Sereu”, A Fouadi®, B Bouchow®.
V-H. Pouch®
"k Travey St SAmaned J ftechorahos MEkaratagraies, Fnnae, Mraweas
"E"-'R-i Furemgmensar f Cranasr Conlees, TAreansn Limemns, TigHee

Tatovatare o Adaiane, Tonderrn, Fommce
T Etwrrn of Taamring, Fabormsm af Biarmmi. fatbn Gy

Meceived | uly WEG; rceved o reviiod form | Tebmioey 200d; peocpred | Al g

Absirnet
‘-

Mooz of e iy deposfion webovive of detns luve soeu soade by e iy conselaton
wechon dugiog ESCONMITUE Buwd: sul Bile ool 0nciclo: bes Mesldes e Tollniiun
apiosaldarps ol odp Nacapsst d'bozissioas, e sieoe hezd s alelity o) nauml persesiens
win suopod cvin geveal works v Blay, Juik acsl Faly 2001 Lac loer sles with varying sirfoce
chagas zrizics, Tl - v incluled @ rgiae Nelkd, o Meliken anere Jvest, 2 Viedilemrsn shab-laad
arel ar wrrbs, ke ol Messismer ool AilTig=m wide depasitim Hlores b thy reloeed addy
cormelaion methsd hove zlwg hes comied sat w B owwne boee cnil sirE A oecaloaziem of Hae
depweiliom vedacides compesd vy e anlros moninle oF the mol-weabe Charfomr sod Lrsnspor
evle MTICAGT iy przsertesd, Thiy rapchyis reliay o n pegisimer gpproecs, w00 detadad et
Al the sUvmive] ermimkiriar i the amface r|:=.'i=r;_11|:|:. Simnalariong ar ¢ Foom wads] horbeones]
repatarina Cuonnd 10 k) ave sHnparad e obsefvations. 1f the seosona. wnrBmoae are in aeaecmers.
with e Lberaruce, comgerieona Dotwsca sap modes oapods ood olscreationsz, av die dillin;
Coneagneament iz rnd Goo (e epecile obessviop pockek, we cwnslel Ac te soolasd
enegzareody 3 the 2ea.c of L Bondsels capmioee e cescred abslonti. We delaell w4 ul secliae
cliaredzrigion (avaraed af u mosol alen ol poid ac ] asgseus, bl are el ke met: reasene e ihe

T oCnmgaeenic wielon Eaes 355 RTHT W0

Fowapll g Cilaglan STogdwlar i (8 Mkl LeSssdinsipac o D (1 Lesi,
aentgEenhe-nlg I (O Sencel, Al Fubaamier (A, Fodat s, Toupface otemia 0P Soscdd,
et peucktne o e 0 L PreoshL

OERLARDS Y - oo Fanl wemer 35 200 BlAmvice Bow AL rinhis ees wed
2oL e e e, 2R LR 0



gy ' AL e kg S Simosberie Bapmik T OO0 89 (08

discrumetsas Kumid aith gbszrmeicae For cach cose, sedailvly sledics bive aeer perlivmesd m
vrler i res e mapaer of nd ugting due seclce cha sl $o Ui obsersed rmes, shen wsilnble,
Clmenilly, o cormget aaeaocm with dwe obscrvebanz of depeghun wolacides is ohorired, Thiz
nchroatee tor 2 auba-pdd Al oo saedalin af sarlsee coemasemistos F- ot smmoztion of dov
apnsitinn v:lociiis v Eeea @ anapice we Twie ok wpecls appaet =0 fMa draegatzn, Fizly
the =g ioOecwes of s sod walee wonwes e Lie ganl resaeoere, specificaliy io condiccos of
ghesd, Je sculiwnei. Sceral, e einl ani the dificiliy in imtamrcfiog mesmssaonts of wheecn
oaile dopigalion celuvies: o sprecestic approsch conbiminEg et o gudidoe
patcluad,

B Delaier 11V AU Bghis ressem)

e oHrE, 10 dewdilinn: Smlie: ooyl gy Seocopiel il Chaciary ol Trsemor el

1, Tuirmelugi v

Ly depoysition owts sofls and planes iz 2 major 3iak e oo cowher o primery pollutyats
apd ol 1heic photocbemive] produce, sach ak aeone koo mileiy el (LR b Seuveral
ehudits hove outlioed 35 strocg comporal and apalicl wacchhbly, md thue tbe oood to
purmmcterize it dapends Synamicaly on corface ¢ower arsd toseprolorcal preamenss:, hodk
far e time and space seales ol chemisity eliosge inlemctiom Gunzaecid acd Lelineeld,
Lo0Z, Tranpevedd o gl 1R, ad dor e sieonlaion of condneomi o egions] air
pefluzian cpiseddza {Fasely aml [ cdu, W00 Coomemthe, the relethee wccrainty on die
ruren Zzal shmulation oM lepusition velowies Seperdiag oo lozeSon and mez: R’ a g
o enmpsrls invutvend ke chemislny of Toposphzric O and of it pegoosos, s
prubskly Tiger than the cos cocermiog the sudics conemmations sim datgd with soale-
o theat Cemisay el Lzaospom, Bloddls (CTME Henot, @osamabe resrzsent:Son ol
Uepas Hon velscibies s voycil fo oprovameo @ e siowlaien of Qe seefse sink Tus
ul species, which is :m importunt pact of fhaic atmoepheric ovcls. In ahlilion, o beler
eresdnzton of -hie flax could lend to o better cetfmating o wserniies m e emis:ios
OToTiey. Sinee awors on 2missiook aied on depnsion Muses oy avenye out in wexdels

BLLICAGE (Moddiz de Clomic Aunssfndrgus & Gande Cehelle) 3 the naulisels
thres-gincneional CTR of Mea-Fraw:, eovoring <als ffom ke erensl fo te
panetry ane, and preending fion T3 s up e te niddle stalsephore (Parab o8l

SI000F The medel condarises up La e gl of beosvay oesed domedng, diz pero
giolal geid praviding iy consizlerd boumdamy conditdons o fhe imnar arids. This arigingl
O onal] Aclling alkews aw i coves s wade range of solentific applicationa, from the sandy ol
clirrae Sheegsicy Pl oad eloml-scule nybsThutions of Rpocics athals o o,
MK, 2 Gherriend wentbey” fenvensting, dowm to the regicns] sezle (Thelinr o o, 200K,
Lhcing b FRCOMITL conpaipgn. ey chperfment o oomatraif meadels of amcsphens
puilikon v smizsioe muaspot diat ook place o de Jol Fasd ol Fromee (Mo Les,
Derre sme:) ip Juas—duly 2001, JI0CAGE was aecd to help defing L soesisucsmeat
ytureenr, and provided vcal-tine torccase te decsde an the |:|1|11-::|'|i;r-g of Ikeosivve
Chiendng Perods (TOP end to diecet mohie ab@amirg qusans (alronely, vehicles. o)
trvards zonea of petortial ireecst {Con o al, MY A empyrion papmr fomasze o



A UMb e gl Fdimephsie Baeanch P4 205 S0-100 1

syl el perlimmenes apdns the LECUBIE UL obeereptionu] dacubees, end vegules of
sevent] semsitivity stadies (Tadoor ot al, 2004 ). The sudkes module of MOCAGE includes
iy deposibon of weacans specics 2rd acrosnls, To comparts rezlistic tima-tependert hves
#t thr anctace, 0 20 Inberkhec (iclin s Poven, 2002} beoarccn WMDCAGR and ATRFTAT
Couenor ot ul.. TUR2), ™ic Fronch apormatinonal warmcical sancacther padiction inodel, w3as
devetopad Dey deposifon nf O, sullful dioside. szeepen uonb oo commoaeds, s oaell
er of lang-1recd ard fho-IRad ocpaeis conbsnodg was patarnslaeiag oo the bosgs ol
Woecly (LPS9, usig b Cigeleal esisbance appeeach. MOCACT saloaliies, ey
depozitinn velociuzs frain thene B geries resisances Gennlyode, Sobcr, aod surthce),
cowr T i Teree | WA domnming wilh vomane rezoutions, werere Uy Hom 2° wwas the
o disgen wy LLGE® over 200t dugins, A aumber ol medifiontioas weee Deanwarmad
angy e origoal suclice teelsimes scheme, e main voe being the fomoomion of tha
AT TEsistmce St follows the Ju-ris-hpe mesegealrgical aparooch of HMaihon and
Mabiouf ¢~ 11901, This approach stempts o modity a miniman soomata’ oristance dedred
4 priesi twouprh caccron] faecora, mich o8 weistwre fad cediation availalclite (Aee Reclion
1), Feemtly. thie aurtace deposition modulc has oo cecondad o consider pasicnlare dise
dapogition (Mao-Eimn o ai., ZO04).

T peesane in thia shady compasizong herseen WK AGTE son daZars ok nbsere s ione
of dre depogilion w2l by crle weer o sree ol Sed e HLESE| BT -:J1|'.'_i-|,_§__r|
TRCCRATTE, in Maz, Tune aned July 2001, Conirede] eplsmles in 1emns of auoospheric
chomislity were dowrraniel 1"|||1'i1|]_r. he [ele I':-'I!I'I'lpl-lj"__','l'l: L't.l'-.'J:'.'.I'iTlf_I 1he e ol typivel
silnalionrs pngugnlens] Uz be oo, eciods with very impurk:ol phoeluchemived
ol s caccenwleien of Ox obemaed with soweone of stooe tbulcnee
(el by ddrivem By M ysheal” esteblished Mosherly wipds leading to e dry depasitian
ks o cleumziog ol ke wwsr stmospheric dovess. ‘Lheeotooe, it 5 of parfonar
o imen thi the wptiks of £ o the swfies be naoestaby sivoulated withio thia region.
Furthermoors, dic bMeditorrenean mgion appears as 2 anacizl region frr phetachersisnme ar
Liropem snd mven plebal seales §Cciioveld 2o al. 2002), wids bota bick panochomica
'|_:|1'u-i'.1-:1:i-::1'i und hig dgpesition. Fren Jioogh sach paramcterizationa of Ay doperiy o
the one T wes wWithia BMOCAGE zie “anivetzal™, I e znse hal Oey ain ooeplizale
wetual phveieal gad hinlogical precaencs, thoy Bave nlren e desclaped aod gluated
against meawarcwots ol volocivzs and ol Teng-bern amnd Lanse seale enloates ol moliulan
uplaip ovie oticns Ao ELﬂir!-._'.'t\.':inl'!ﬁ. AL weeillielile 1y emcogge Loy wedl (he
nﬂ-rﬁ.r'l'll'.‘IEri:-'ﬁ.lil.‘:-l |1r.r|'-.:-|r|'n e BRI Rexh lerminesm wpme

Ui lop ul the repromal specdicities, oo ongioul ispect of this stody is that the wodel
surfave iz, Lol Aren lodex LA} or meestoledcal purmmersz buve oot beon
speilically hrast for thess citberent comperisons, 05 is comunon for fetaces in hoe
wmodelmr, Berdiae pamweters, us weell az motcoroloeical foveings, aee when diveary foom
ibe APPLGLE mxisi. Hehee, compoizons ceally aecont for the acmal amdel peelan-
oo Lor sepionu] el It showld be no=d that dizeropaneic: betwacn edeled ard
obcry=d depoattion vetoritics arc otten Jarme, orpically as large ar 3085 SR ol
Ficks, 2000} Such difforcrees can e doe o a numbcr of Taclars, wiicd inglode inbepao
model gnd abzereationz] oneerkyzies, diffeences T=iwesn ohserced aml mode]es
metoomlogics, and unecreaietr s sodace Dyds-melzamingical con dgog, ws by osloee
i 2wl ek e which s ot el vhsereesd e s oo line |1I||_-r.:|l:ir_||:|:|_| bz, At shoat Hnae-



u? AT Lbonen = al s Ameespberie Beraesk Fe Ohna) 0 ik

svitles, other oo contibate te the variabIlity fe.g. irteractong hctween the plim e
thy atmosphere, pheeziclopize] procesacs i1 e @lanll whizsh G bis-heal appnach comaot
weraar for Henee, tas gk frogpaancy varialnTigg sl vl Y O scwssed Turther smod ane ol
Yocaes o dimal mod ssopiee Swalulins,

Aftor prosznsing, soma details on M deposision vty parameedaic ozd {Seaticn
2}, wo oo briely low he wegrd ] medel perlomemees o ths Meditercaocnn sceicn
compike with rlca i e Tiee boe Cdection 1) We poasen The BROORPTE dry deposinicn
abgcowatice e i Seclivn 3. Mer n Seeuor 5w d]yyuay @mencwremoie and congare
M with The conrespondizes todel palpuls; sensibvily ety frothar eompletz the sealysis.

2. biry depusifion pnoeneterizntion

The dor depeeitinn tlax of & poiletant e in e alwepdieds suzfice Liver dy atten
cxprased o3 e prodact ol s cacentration O, amd n@ s deposition, welociny ¥, wrth
¥, beingr detined 3n mems of 1ezigtances (Weealy, 1OE0Y;

. . ' 1. M
P Fo=Lomid —UL T 1AL 11
Wil S, ik b veToiyTamic resizanee boteoon the thee calanlason lovel amg e ek e,
wleniicul 1T ol dobstatess, /Yy, @5 tha quasi-laminar wogistaiae, and Ko, s Tl el
sessrunce. Al pecoant of the garancrizaions wwed i ROCATE Jir he di e verms
1. Rpemnd B, appczus in Wlickes and Teeh ”1’#!4 Vot praseni etlews im, t'.ll:‘:l.'l:l.l.'"1.r ot tha
permucterizacion o2ich ia ol detailedin Bis poevions papor, bl isoase il io the |_‘||,5.|:.'|,|_5.5:||:|L'|
ot Wecrinm 3
The stunatal meristanze Ko, o2 key e ol Be Bylk sumfioe _‘cy].u:u_],u;!-:_' R._..,__ It ia
proportiongl i he Aol redsianeg b wSEET WP Hews. Segr wus omlated in
WO AGT: aceundbing b the $2134 (Inknwlion Bebween Soit Biogshere md Atmosplians)
awfass sclieme (Moithon and duicies 1596), wyed both for eperetional mamerdzal
wawher preshelion grd eimete mosdeling, [SBA fallows the Janvl-type natoorclog il
apprusicls

Iy oani f- .
Rz, = Fpuar 4 _'Jf and -i?g-:zi—' ﬁ}-‘ = lnli'_-;F;ﬁ1 (J)

twhate D ik Owe iwdecular sliMiesivily of the s x, 2, The minimum stomete] vesistanae,

R necourts foe e [hetoe e hedicaliv adive sedijon (PAR) leTm, . repeesants the
groes rofaed wole sl osmndsluee, 0y s che somote] elosore whao e opviseainent
Treerire uries (fimchoo o, ke wipus pressure defeit o the winosphaee), 2nd & ik che
elfzrd, ol ternpetnme. We s | helow the 575 famoulation:

1 (RN TR Ho! dhzeas 4001 weslonemg wadey contert
o= 8 TR Wty kel willing poinl valueelng vter eaureuor
g g Kt Nl capacily volumetmis water conene

The aromarsd regigiance is wivjagups when K., s was minimes:, which reguirzs tha,
for a piveh Bpn amd LAL the rmsmrslogr ool copsmiints uee oloez to 1. Tais 22 the e



Il s et d 5 ddweeeyipern, Fegpapesk T8 T M0 o

wher e TATE 3% bipdy, b wa] oot aee coadenl 35 above g Geld cuprety. mod che air iz
vlogse o spumebiog »Alb 2 mpecstiie of abous 238 K

Adi bowy=beee] meteoroloricw wad ke feecinoe ticlds ar taken Eom the ARTREGE oc
Al AN (Gizised proo wobEion of the previons, providing o approscineste reaoludizn o0 10
ko oo ramee et neighhonine coontrics] apcracioaal analyses and shrt-meem foocoans,
available ca a chece-houcky hasis at Widbio-France. A cubic spling teenpuer] ekl ion s
udcd o wicld hourly foreings: hoatly dir depositioa selociter we compoted withis the
sthce mcdale of BIOCAGE for appeoxinsacshe 190 gaicomes cotuperancls, over e
differaacmndel énmaira. Amang atier foreings frovidod by the raeortogical soudels,
gril atmishing i alcubaen] wihin ARTTOT aud ALANTN fon progmngie: epunl-omy tht
thstirgauishy gl samed Jewp weil waler cupless (ko) aod Bowile, 2005, The Lod use
deseriplioog vt on RO AGL s Be saooe o in AR EGLE une ALALWN, 1 pereoler, over
the LSCUMMILE domgin, 31 Metéo-lrumce dataset (2-km megh size Sntempolaced oo e 5
resolibon] provides o melisbs forost mauk, wd wi pocorste desoription ns the annual
vowratation evele SChirponw: of at., LA, Leok-up tobls pravide valuez Gav ot depth,
vestiion ilbecda, wesnchibon sowebneyy lenoth, mioinuwn stomastol Tosiatanee, end wmcadily
LAl salaes aad wopogfion Bocoor (emontace of eoil covcoed b voperation 3o a end eell).
The mstdel &y, 2028 not vay daring e year exetthough feld capen me s aovealod thal i
Ar incecd dependent an the phenowegical phasc 000 cepetation o o T, 1097
For crope, ARPSGRATADIN opical vahs of Ko, are A0 6 m ! (Rl & m “ Tor
Moditrrancar cinp and v newand ], ol o, 018 my, aed il oot egih ? m, wehile Ror terrperste
Femenls Liese |:|.'l1i-.:H| wi ley e '\.':'sl'I'El.:li'h.'l;.'l}' 150 s =02 m, and 3,

A, Sepsownl voriclivns i W Rlediivcoesean eeion Y

Liven b b e mowisdy e of opocidic st ound cuwsg oompanaome. 1 ois akctul m
cunyider bricky she tepiesl model posformnores To b Meditcrmucnn sooion over leaper
puriedy of time. We present it this parmouph 2 ermperiacn of modaled and abacad
depoeition welecitics aver an annual evels £t 3 hlediterrancan qitz.

Wi rolactes ane MOKCAGE 2011 (5.3, 4417 frova tha 0,259 reesdel Samainh watiin
the: ESCOMPTE domain, o corware with the chscrananrs of Op darokilion walocily of
Pra croof, [‘2-"'*-:'5"1 T -:'.lTﬁ:I"-'a.l_il;.l_lﬁ Lo Py .qa.HEL'ﬂ. il :'i.l;lfuj.: u.|||l|_|.|1;|1 u]-\_'|_-|- | ogroven i
grags Nield in Tocugal urder soohem Forpean clinate ooelitires, by enbly cmral; Hon
_='-‘1r|q_'a.r:urL:|r|l.:|'.|r:. 1o 1 aleswe- thie resactel -:ml.p._ﬁ'ﬁ.' there 1 o uler seagomd n;-_'l.r-;:l_i.t' bor the d,.;r_!_.'-
lire hones 0% 12 amd ISTITCT, wiile thiese 1 e sundy e le For doe aozb -Lime foums (430,
0% el LD, T ogmmeernemt wilh 1he observations veponsd o Pio e ool (200407
Flirdiount mesm muodel deposibon veocilies o 00 om s apmes wits the oheoratona,
while mu:ximurm spey oo sritiomtly hieber, 128 ons™' we, L35 cma™" . We peoeent in
Hevlion & wicsus posible cuuses (olber Lbun mepsuranent st spoeific foatutes that eould
play = oode in the erros) tor such o disoegamew Az in Pio ot 21 450000, raximwn valwes are
obueovad o My und Tune. mid eorresqrocd ty the vegaraton oyl pack inax inam staraa al
activity betors the sepcacenae of the plant, dusing dee Tot sumine A sowal ler ek appesry
in actumin. Simnilar can peak-pattens arc roporoed in WAL 20 al (2R T a degiyuous
forzat gite in Terrayleania, and a rovhocan eld sils i Tenmeees. T o belieged sl ke



i . M. A or 2 S Aiminealense Seaveoref B 2005 AL 08
35
@~ g8 LAl
1
. 3
m | o RUHITH
£ 03 a5 ek 2 U
— B-— 6T
=y E wee--m 00 LT
2 s+ - 03 UTE
g’ 0E o= 3 LT
o ] 1.5
E 04y
a ; 1
a s Yo Vo0 T
| o E - S
: : ; ; ; : L o5

F o b ol B F P R o

Month

Fal - T hest s the 1 peakes is due ro dvouglr, while the second ponke is doe to cainfasl
peranTiog L o e seeson Bt £l in fae sail waeer toRovvnita. Wo can neto fhat
mimdsing sensonul vafuson: o othe Rapp. a5 suppaseed i Tinocp 2L 26000, woold
cerinmly lesd wo bertor wnesment becarsen ebacratines 2 mode] sarputs. T ceanclag ion,
Ibe mexicl uppoure to enphare niecly the dinrasl and rezzanal foaioes o e da{:um'll'iu:u; thiea
modt chullenirng pas of the canparicon is for te somamer monihs, fneskiehdeposilon =
hjgh:st md thz madal is m"crc:ﬁlim:lling e rawinncin el s Thesse cornlilinn p'rt-.'.-::lﬂr.-:l
duiina LECQLPTE and we wili invarripars (ham in Sectinn 5.

4. Site deacriptien

Thala easileined e sifes. Lstruaeened dudiny LSCUBLE L for ace e thox measurcments
were usen L iv [P shsdy, " hese four S npe choson tortheir Feprascutetiving of the mazin land
sise Ivpes ool the LU 0P LT doroein, std cowprised a maize ficld, a Medirenancan, foezet, &

* shmuh-band ez ond po amost byoe soll A seenracy o €1 sl dereciptons 22 e o i
Wb 1A skarl desirtption of bad memumente] and cevirormentze] cordinionz Tillnes.

Talee 1

L I TR

“dibe Crewidinrics, Whzaelalinn et Crascacon proicd

LTI AT, TS A'3F M SEFC I59 m i 12 4 2% Jyuz UL
AEmlicessm A3 H NS 0, 323 m Woeditemanea: foes 13 a0 20w 2001

TLa Borher e LT T B I il BN - Y Weldi:h e -he b A3 Fme b LT Qyle 20KDL

L1 Lran EN LA L T AR T Alrzred D wjl 279 Apail ke 1 B 2001 10143

13 3y 107 Jupe 20QL A0




I Misken 2 @ S A reayaitards e O 0 a1 a5

A4 Mevrmenas maeise site

T maize ficld waa lecarcd 30 ki Nerh af Maceiles (4373 85 32 R, altinide:
195 py pver an arcs of 15 ha, The felel escessded 200 m oo ol divections apet from e
Bouth. whaore the field boundasr was na'y 0 o o e Dstruments. Tos sunnand ing
arcas were cup-lael noa g lerram, the Deinanes velley. Charing e pecind of
aFeCrvanans, rhw zip was gnoeing s, @with @n esdmuced LAT varying faun 1% L
2.8, and a rongloess lergth frean G5 dk1E

Tan ratue instonenl gveens, Lisl o slow wspooss metrwmenes, wone sk Ued o
ioieagzed b Uis s2ie by e ovioooemens ot Crrandes Calnces™ deann od TRIEA [z
Mipicrmal de Lo Bscherche Apronomique), yiclding L e cveluelinn f O Qyxes with both
edhly vermelution erd gudicnt mcthads. Additional flaxc. e as D0 Quxey, were wao
menmmed. A smodand metcorolopical auacs:, oealiod onohe aie far the exporimont,
mrvided meamuemicnts of aclar radiaricn, air npe gone, gy, pressace. prozip-
jrarior:. aud wing dirsction. Io addiling, seelaicn hesghn e AL beat fox to e aeoand,
sl Jwnidity and temporate, as well a2 paraeetss o chinscleooe the goil toxtuss and
COMPRIen e Incaswssl.

We prezenr in rhis Stdy meeals e She eddy correlaion meanmements ol Fluses
were estir led foan the vevernimne between the vermies] wind epond measared willi s 310
pLnis #ainsn e splann TR, Gl {fnsinmmemts, UK. end e aonccrtrarion nieasgme|
silbier wilie o Lasl-respunse O chenulominesoutt anehsse (O8-3-2, Snen, 1993 or g
(5] wsponge CObLED inffuced obsorption spocteaneter {11 G2RZ, TI-0C400, LI3A) AD
Wizbulenl vwin wers zmapled uws 21 Bz Flox mtopractnn waz perfirmsed over 15 min, Al
el were mepsarad o 2.9 m uhove grennd. The.celibeetion of tue 5 $8-405-% rr.ﬂ:,y:r was
eunlinuee vy checke] wrminee the slow-responss D mandwr Qrogdel 42 "-.-1 Y phars-
netric, Environoooons 84 Possy, Feance; senfitivily: | ppbe.

Mewsarerments rore cavried caut from 2 t0 L8 June ZI41, covennyr JOF 1 gnd 222h,
during & rein-free poviod with mosdy clew ekics, elevided enpesgurs wod loor hmidicg
during tie-day. A perisd of caralfizhed Morth-wedle by wasd fso-called Mistal) ptawd in
the afizenoon of 26 Tane anl et aler wgom g7 18 hmz Dudeg faat penied, (e
elnervod wind velingy el oful U bgher Jaan 3 s 570 o epotrust oick values af all
athcr |'|iq_"'||'.‘.- wlien clin winls were nhaerved, whils men dav-dme walues wese ahout
Tomow L Tharsdiy ol b wlllLdﬂ:l.mmﬂ slevahy shroaghane the padiod wnil w Oehl
iftiasn s o AT Jume,

) MMupimennn: Meuiterrarsan farel mize

The laod conver w Momticyan (43739 3, G708 H, Alliank: 323 m) was trpicol or a
Maditermancan favest, mage wn ar 3294 of Querews Tubeecsoe, witk u oaem eigt of 12 o,
smd o voder-isver exlarively dewse and homagzneoos (estustal AL 2.3, mod mongtmess
lomgti: .77 m)

Aninstransented e, [ e bigh, s rsdalled ol mereped by e Taborarine
A" Agrrlogic AL A rvonhes i paremielers weme mensnred fo-selibrats the fasl sensus
Wy clarseteriae Mo techam agival gorhilivos o tbe experizient, inziuding pressans, w?na,
hetpeze i o Japecdily probles, oe. o sedur vadisticen. The wemical wind speed e Ok,



] ) R wt al S elangehe i Ramseumdy, Ty 0200 50— TS

cunecntdaticn fluch@cions wee Jogssured a0 e wp o the wower with fast eaposee
LEnumenes, a s ancewneer atd o chendlunduescont snelyser, mapoctively (a0
AYAEMS &3 M nies asesd ol e Mevrucpues yitz). o addftion, flures of aensible how, Taled
Treat and CXk veare sameend, s well us B0, 953, a0 2omdon mean cocunizalions, and
teraperature galiles do lbe wil Soil bumidity @z ot cstimaied. Todaleet Gy wers
sariplesi al6d e, nod iveruged over halflaowr pedods, Besuemmenis weme comied st
fivire 1) le 2 Jerme 2001 dusing s period of tpical famniler Medifezmngin vwaiiber, sl
sy, rrowily clogd-Gres duys witly clovazod tomporatacez. The wne, annnls Ml wies ymer
o mteene el veo wind togimes. Thorz were cither S sterly sipds ur mmerally
stzomuer Morth-Westcrly winds. Fiher detai s zon he Tomd o ioosk o {20035

d 4 Lo Gorfen: sfiral=fond il

Mleamremens af Ch Muxes wheve Melicamuoegm shoab-Tard 1Ta Barber, 43535 W,
31V R alitwde A2 1), oo by comuaosed st Qucaons coceitarn, wid 2 mcan heighe, ul0.5 1
[cadmate] raghiness lemgzik; O 03 m, bove bee eurziod cut from 29 Jane 0 135 Faly 26601 Ty
U eabdy correlatiun metked, The insmooeneed ows:, 3 m digh, identical 4n e une
flogrelyen in Becion 4.2, wos moougeed by TA Again, o s sile, owdeeralobral
remiclitiong corzisied wovtly of dny clowd-fee orculer, with rmasirem dinly lempemisure:
arend 303 K, oo Juwe uit homidity duting the day (0% relaive Suooidite) Ducbes
detuile o be faund jo Fmuesoss LI00A ]

14 Ly Crries ave madl sine )

"This caperimental aite {47347 W, 49493 T, ahitde: 10 m) wes locutad in the snoi-arid
part aof dak Le Crau plzin which covens on crey of 11,500 bo, sod eoasiats of a tatalls fat,
wnifrimy, Zlmes baes w00, The deell was bmoe o owll directons. at Teast | kim, and the
catiinztod soaghnes leoglh v 1,54 g1, Lo craissiona weee Jovw, biar £16 sery Snwssrlant
indrstial congples of e -Lierpe was locuted wst 20 km soach, Ohscreations nl 0 Myae,
were 1riicle i’-}' LA slawagsn XD Ami emd 21 May 2001, astodlly Belre ile hegl-n'rl.'ing 1k Lhe
Mehl varnpaigo, ustye o insumenttion oo o naat eeight & m} idenlical 2 he voe
Meseritesd m Kechon 4% vnad e i‘ﬂd:r' cotzelarih teclineqwe. Taccal rr.eiet:l::'-|n::1|;i|.'.:1|
pasamresms (wae list dn Becrfon 425 amve alan bowen sncatcal al the site Tom Qe mesl
(Limner Jebils om e foand in Broehoin, 2004) Ohseroalions ol WO, (it sxide

VMO pitremen dieocide MO2G) Dwsac® s 2oc Ao Taciscen 13 Wy ool 7 Juge Q6L with the
Bt iy Avcnnslation (RRAY methad, slen e LA oo s sepuzule nwst (hofght 0m).
. Thiz FEA nmctacd im o eweluwtnon ol the uu:-in:|l=.- avchnuglutine nyethod, ard has vooeivied
" ihercaring atandor owcr the pist Feee v s 3 delermminey e ey fluses contining e
s oF & Takl response wined arernprreler und of 4 sloor coepanse nece pez analyeor faee
derprioan of the REA e 1o Peves «) sl 2002 und o Fodads =t al,, in peme-a). This
gypatom alliws estimabion of wlegrem oxide fuxee at tie scale of 2 ficld [kan':I. Thes
irrdrimental ileyia uaen 15 described modetefls D Fobisdi (2065 T anmnomey, ilowis »
il ype syslem developed 2t LA taztinchided 2 3D somic anciiabete [Foony U, sl
RN arnl o chesnilurrfescent MO0, analyser (msekel 425, Thesion 1y fron-
enlil bosinments TR WO and WO annecntraions wens b nen | JiTemen il with



A divcinom of @b, S dansgalerie dhseael A4 r.':‘-'JiJ.'._j LI o7

urelvbdemun M0k b MO conyorar (2t 323 ¥00. Thigconvemar 3 anow i nde nonsperiBa o
thy dererminorion of 20k, 23 i alao eeavcils other newSve nitmowun componmids ke NG
Moo o ol $ZIK00, ad reforences Bersing The es peomeolal wendd e ot Ly Cteg
provented ur from Idsodifyivg apecilic nilowzn vomgosils nl weog, or wones oot, scdueod
b tha melyrderm eomvestar, Chua Ely comml soieci assyabed in Tobiedd ot @) (o pecsm-i
Tave Beon applied @ e measimesl oces ond elvaled dyoemic, EEA apomcan, and
chomicl ¢iwesa: igjeciod sonpies maiady comrespendsd 1o pewtl, vtable acctrnal, and
gac high enrveclive necihalily cises ol poomed diop the development of the
b masggicic bunrlary aver

T mikn wimd ey chucaccenized the mctooralogical conditiens a1 Ta Craus Hhe
first ome wrth swony Notth-north-westedy winds (hdiaral, mean volisie of Y ms | wilh
pPraks Lplo I8 s '_]- thut browchit drv air o the &rcag e ascond ane wil Bgsoer ood meecs
tumid winds fom e Souteaoul—caat which war weinfimeol by ine seabrosze
circaletion. Damirg maast offhe periode of ohecrvaion, ihe sk wis cleir or only partiulh
clonds, Furtber datalle an the smeswslogics] curnbinear cian by Gamd m Votadi (20605,

A Oieprvathong and made -evahialicn
S Derenes depwadtion velaciline oy @ miﬁ!frf.sm

W qumputad] bewly wveruges over the period of abservatons, of Bol aosleled anil
vbsereed sweleorolomc.] conditions, vl we prosant in Tablz 2 some gypical {XU Al T
ihe duily mpciemurn of the ineoming solar mdintion o tac sarfae: (2], Ee daily réinmonm
il musumm wl the surfivce ttmgemeowes 4 Fead, which is owe of fie surfice vacable m
ARPLEEA]L AR o eimat and 3 dey walae of the £ valacio [_'u b p:mmuel'-:Er!z,ﬁ] Uz
io Mlichea and Poach V208020, the night vahw Being the meacsps al P 08, U3 ood 21 1S
walucs, snik the day welue the dvcrage af e 09, 12 and 15 TOTC vidues fnole thys ot ol sites
the solar Tine znd the TITC time are e ramc);, we alwo pmesend e sei woloenic
ernidity (HIL o0 e rodel ane teing, e oo dily cuer (ke sodl-ceest deptla (s0e Scotion
2 for typical model oot deynlis)

Takl: 2 e A
Mudlelw] wrd vbseraed —pieeroleyical poreseber o e BECURFTE aica

. My [ LIJ_:l____ Terw | K] min-tnas e [ms ighr Sy HI I,_.,_j:‘-‘::: Tt
(ks I pomaremet us ZKY W12 11132 | ]
Yoo Merreraae =u ard Alla N21=0- & 24
(lks bnmmesan nir R E 27— hZ
Wor Mennimesn me M= A 057 L]}
Clha 1a B e il M0 020 95
W o Had L -3 0 2H-4.57¢ in
Ll 1 aay {0k " 2ul=2ul 0.25 0.9 ILIF
Mot Crer 1 15 a3 .20 e A E
Yohues ars oy mestges rems die prdad Gt nhesmions S0 oo ol bancicy solar gulizimn o the
Autaee; ¥, ccninincne enmwimoe of e regpaiog 2o ldia veluly, nighl day vebaes e Eark

HUL .y s af wener e oo o0 s



phs W Lt g et S dimoapasyde fTesperch P4 205 a0-T0Y

Ay s st e model appevrsd woreprod.ce well the moxdram, 8. the mininam
Viarer 8Tl e LI while there werr dizcrmpencica betwecn e obacewed wd nasdeled
ikl e 011 Ty~ v EL e~ " Thus. fae drtanrie mode! nulnlenes weas hiaher i
uhurrveet, dudug e nighs. Fartheoners, the wmodel andorzatimased Mo ovasiaeom so-lase
tempanatare, voy asmitve ta the Teal Temsd cover canditicns [302 K o+ 312 )L

Obgcved ©y deporitivg velociticd vased om0 OA0 crn s L with o mgm mimimom
of 0.05 ot 6 ', and 2 mcan naxinuam of @30 em 2 Y Mot wa ues were ol ol e
time zoze oo O, cxacpe doring a widy Bdisual pered G718 June), The wyerie digmrg,
eycle was quice smmctrical with cepnsiinn selociie meresing o 3 w 10 U1, then
b e Fairly corstant ominl 15537000 e debie gmd Uy, 2B Dwsings wbvori -adod
cerclitions, O cepisiion vecily was wosly conoocled by e dyiemic wreulaoce
Dvmelntivn voe Mk beiween Fo,, und pa oLOET) while duing duv-time obacovatong
reveitlesl that o sicadfcant puct of the O ; degrasition wos dac to noo-stomatz]l opcake.

Ye comparod howly cov deposition volacitien af (k. phearued fom & on 28 Tnne, re il
cermespmudivg 0.05° muoluton MOCAGE ool wrhis. Tacsugs medelzd and whacswed
veluciies uppeur pwine mesonesbly comclmted r=0.407, soo Teble 31 WM AGE systan-
szl avarprodice deposition velasitics, Bady daving the neld and the dav, T mean bbs
inof @ Ihem s | ard fic eorterod pattem oo Men e orooe (SNMSE)] ald 1 g
Twis cenpoped BRISE in dofiocd 23 the RRST al e vheerved el tresleled Daligs [oem
wich reapective means have hoon aubbsccd 4820 Ranala e Sbds 3o ile), Uhere is also o
goeane: tempcal caahiling 192 e mealel, woithoa sieodard decinae ol 40038 om w! agsixet
Dz olawervzd walus nE 18 e = 4,

(Hmerved 2l macelal 0 |:|r-1'|||'-.'|'n1'n'-. A Mesnepey ime poessoned m l‘;gl 2.0
hyrsidn velnuiios vt crops i ‘b gl gliffeme, deproding: oz the "'.'P'":lr oroge bart
vdise vt ions bigher o | cmos  Bave seZdom been ceported vwhile eur smudeions sen be
em G sinng T exeesys 0f iy videi Exceptinoully Boeh vnfuza of 1.5 e a7 ware olecrvod
eveT eovbenn Jisids in foorh Cweelion [ Wesely sod Hicke, 2UE and ia Toraesses G wog
e i, PR Coader ung Botreeds (200D audinea the jwpowtane sle of fac saloe of the
nimpwm ol simes 8y, t0 e cstimation of the Sopsnsiton wclocity of € in
perticular’ bart thare @2 mubrtastial disaprccinent Tareecn atnodpleric wienid wed pleml
nurdclers eozapaing appropoare wvaheer of &, for fnatanee, in Bmaecanll el al, (1997
avd T Musson S 4l (005 8210 m b r eropa in gpeneral, in Sl el (199

pleba ?
- SI iz Iu.z.-.u: dezasitice. waleily fem s I'|
i L Qi i  ba T b Gire Z RMER
© Alapracgues HE az7 051 0,16 =24 [T a8 %]}
3-5-:4111111-!}'@ 2R a4 1" N2 Ik14 0 g el |
L Uerhpr. (=3} NE . [N nigd 11114 =0y 14 [N ]
La {aau 72y fan [ [TRY| 1A (el 01 o3 ols
Tafrwm Mk, HEOL "HI'I I.':.| 1Al 1 412 [ 11T [y 1n] QD taE

nronuba al Loy ofmcveber; S0F dvesuge ehserasl ﬂ.!pcn.h.m vebwiny, wad: eromps Anodsled

Jepeedliom welesly; oy slmiamd dewiiben of chrenemtims: o0 smndaed dovirrian of wods gl e

..i.'d.'l'd.?ll'il.l'lil samfideen; s .LL: . ;.??Iﬁﬂl.', i -\'.'va':l.l'.',:I; & BRISTE centaed it e T T EE TR TTITHE H e T
. ]

-“ Lyt |imad, - End 1+ (ofs - E&E:f}'.



'

LT 1 T R RN SRR J I HPRTEH PR ] oy LS o

B
e

Deapasition valociy jem =1

begiosltion valocty (2m a1

E..'.'l'—\.-_nl-..l..l.rr..l:i
&

5 g 12 1K T 21
| lours §LTC)

L 2 0y deoctdling vblocices uver o meze divd (Meimmed? friocn 2 oeac2= e 2. 880 T fajas of
bowmiy calues, obewrosl ey and calcadateS e RIOCALE ar Q08 reacdcrion ke sl -0 25 moand
feol s m I Avern dmneal eecres dar th oo wieee ] sl e ol heni), Dol Foes
Teqrespor Bie murcor: deviqeeya of 0he aoaniabeess

Rmm%] stham e miwize, 2 in Aleareg el (MO0 0 —A510y m~ ! weue dor maize, W
Muerefrm e wonalicbed teves sl aonnal irnla jois, dﬂl%_‘rj'ug voly by ke eulae of iy, in the
caAlenlzlinn ol &, L, despile e knoam figd [hot ocbee foput vaciable: arc cormclated to die
8ogrin oty Tl leal, sengible beale suclice wmpemres). &y a2 mattey of soassquanee,
Tt pengivily lesls ol be regarded more quelitudvely $ien quentitatively, 4 zplaying



LI ’ . Michay ar 2t S AmHaTam e et R PR SIS BTG

caly oor medel senzifvi o one nf e pasimeles, B, e cumred Som o inital
mode] valwe of 38 4 0 Vit e el e el D rsrin b cpmipsrsmad ol copel, To 100 aod 250
= m oo, Beomatenmyiigial ard suil pedeclogmial J."-;rr._nbu noanme uralangsd. Poak
dcpr--m.. ol selucites are semorkibly s lfer when 8, i st to 250 8 0L elose e
ailmaterd values, with dileoences. belwern ceposito veloeites ohen £, = ~3Ram Cand
Ko 28105 m Vpenckng 055 cma™ (sez Fim 3.

Meadeled veooitdes ame pependly o 'u|=l:| thrimnr mc might(rec Fiw 2k Thoaph ibe
hivew renlistic very Jow widoes <701 om e~ oo cx*ain cace 48 ua L5, M oard 27 Tiw,
“Lhis biigs bus been teported Dot dicmnme: Wiosehy wad Biaie {3000 indicebe thin, e
acelynamic regisiEnce X, hat cowpolz depesitiva dwdng e rniphl, cannee be ansily
maleled wih: canventjonal imisromaieerelagizal sppimaches e very sinble newr srise
wmaaphiere condizions proailing &t onighe I shwld Tse neled alsn thot bozh oeseure-
GNER af uoisaoe aind of Oy waecerialinons ase e poobleoalic daring fae oight: e
nigh-ime fahdonee 22 mele mlgmoilbe, wowl ow levels of O con zpprnact. the
deteetinn bxvel o7 e aml pror. TTerwe, pnoermiies on measucsd deposifon ¥ 2tociics arc
larger doring the feald. As aur wodele] Giclivn selocily 9 @ genersl toa high, heth
Marng by amnl wighc nouss (s Tnble X we lookod of a2 imphet of chanpes in the
moupbmese el (7], medoaaner 1l e 49,25 moimeedel indried wmloe) s 008 o (nezan
vhserved 7ol A2 11 Duneeveld of 0l (1205, we asmuesd that Thim cllange inozg <hd ml
ullecl b wend oped us Lhe redemeace heipht (20 mip, ner did it chasge the Empemioe
predidont swhizh wear mninly dothrmited by fac surface sover aml nmel die sorbie
rogitace:. The zubilitr desoribed b die Richevdaon number bas dhos fol, beeo mpdilied
in thievinwlutfon. Wi 30 evealr & aoriccsble codvedan: 0 the deposiling welovily for
ol w3 of the da:.-'. jqun:-'-'LrLg the pcdi:-rlmrr::m val o et Tex Tomish |_|r|'|_‘|,q_a-|_:{;.:i|_i_-;_'\-:|'|_ Al
might, wa ppint ot highar pighs dzpasition veiocilice vo 7 and 8 Tone, buh modeled
ard obezreod, (il eodneide will. e eensbdle boomdary biver consdifions of the Mietal
pcrived dereibad in Saction A

Tn e plemeil e keosiliviy beals, we ademael Jry depesicon velocites st the
dey depwsiltan eode, and melaniolopic,, suchor und sol obsereationy wsce a2 i th the
wie, The dbrpe depositime oade wars ot olered o this mwodeling oxescise. Voo
sienotaons usderUoes] e Glowiog dssues: mudel depoviion velasities wone i helus:

sureemmien L acth ohsemvdinng whem s wok 170 secenr messorenents of £1o LAT. Thaitee
thie prerivnl ol observidions, bemalse wus gEIJ'H.-:]'I:, fuut, emd the LAT, catimarzed avery othe:
dvy. mememsed seaelily fom 008 00 24 Chosiderioe the stoimpacal pathway e e |n'||:|-'
Cpetheeay b fhe optuke of O by the sutlaee WKLo =R gnp,, Wit 8 reLIG TG 5 307 U
¥y 0, Fy cudoulated with the obsoread metcomlegr), 900 nluaited veornas) siadly ma bos
for o nunber of days, ot arrercstimetionn of tig daile s oroarn B prhigg ek, Thess
crrcraatimatinng soald he dwe b e fact that aae eaded Jees oo slecowld elegure links=d e
aiz humidity deficit R crops (e By Faclen o Ty {21 0 seg 19 1) Obkervofous of
depisiter welncicy of O3 and relative Tuunidily & Mewspgess owcylsd thet tas deily
rrsimiuih o depogition eelusiiy wies laveer wher Lhe gr |'||,||:|;|i,|;];it_'_;' Wiz lowor A porsonal
cedtrnueieal on B L0, Calvel cunComoed (bl be M prrumebsrizocion of oar nwsdel
shimle: he e el Bor crupes, & pin wdth the Rypothesiy 8.0 =Rammo, %2 0ataincd oo Lo
Ubascsdiion velovibes Junne G oadavs wila acbuboee, woaar moisl olases al erunata
wen there 35 no soler cadiztion (e, 35 then ext w 5000 2-m Y Thig confimn. Gz



A, AfaAna s oed  dhyeheric Booeinslh 74 0T 2D 20w i

Copositlon velociy jom 21)

a 2 B . Bt 42 AT o
Houre (LTS

Tiy. 5. (2} Srsnniivity of e Uy deoesefian oo cncs © maees Deld wo D Boer e By =58 s m° (3oted lingh,
Fovom 1B ' iesded gl 8w et e 0™ il Lims), + o0 bt sativas (duist, &g 2022 fise 20 5
wns ser b Po2non Do dea erpoimend (3 chewlliliy ke nopbae:s leogh o edth B, s 00a el
o owdE m Sdort ey ay, IS cendaalinl B, eec abgepdims (due] foc 20 hoe 2080

rrqeranice gl the aunegioma, pigke. Zhang ot o (2002 Bl Tl i ircrenged with
insganing Ao uckalerce Pioolly, sinudetiors with chacread reit wals cualenl
proedners] toe b depreition velocitiza (rverege daly masinun leser then 12 sm e~
medl 27 June when the ficld ok imigased Wo calewfacd de willog punl wid Geld
cupsetty velumemie watar contents frong the prereetaps of <L ohsees] ird Gmoolstions



ils [ A TTHC N RO P TR TRy, PV RO Ry iy 1T L LT I LR

al oo code Db gl Bfabdin [ 5200, Oliserven] sool buaoidils sas ciese o he williog
permil ring mgsl ol the perons, and e smmnleled Fope somaal closure, Sevenl
eaplaoilons cun cvolmibule w0 explom 1be dillerences bebween lhe simobiivns uod the
aberentons: copreseniitiviny of the obwoestions of the soil brmidite, mxhe oear tac tost
15 pm o the soil. e poobably be gueetooel, B0 s poites by this culiveted scil, and
chomical regetions widiln tie vogeation may baone binesd the obegovations of divr
ideposition. Arc last, nor-stomiatal aptokc, mich 22 apoke b the soil, mey hese contriboed
0 @ eorin crtent b thye drr deposition of €2y dudng day 1ght houre.

14 Cleomor abegoo cifing vesbencitivase uver a0 Wealerreoneene Gocsf

The inndel appeued I sirnfue Gicly assniaely the masincm R, arul the miuo:
Yon-m wehit b (L unclemestimi lex) the maimm ¥ ancd 0 sveresiiinaled o bath Gunmye the
it wnil The duy fsee Tuble 2 Wiboo such disimepencies. e modei O depoedion
velopay coshl be lower, Botl suring the nighy. Smpust ol pa), sl durng the duy (more
shoery lul & Josure wilh Juptes leopezaiooes b, Sicmber cormeenis apply W b o soroleeal
vbwnautiony of the shuvb-lund site {Sordon 5,30

Althoply the avpraze md stendaed eoviatisn of the obeerecl deresition wolacizioy = oo
Rimuilar to Hwsec at the waizc zice (soc Table 3), the stiking toaturs i this data act is thic
smumetry of the overnee demal cywcle. whth a pesk vore carty i he momiEne {6 LT or
“ndl mnlar time, soe Fig. 4 (e1]. Poaks ab mid-ranmErg hoars {8 o 2 locad sodar time) have
Bicn eepintad o pres ok slwdees e, Fiokoiswedt el al, 2000, and refocivees Dcengio®, ws
T a3 hoen moppesedd tha tic slnmsara of romiz plans ae mees 3znsitive o 2o Jipond ws
apcl vty carle 10 he prodewn Tow . T oor case, deposivsin weleseilic slangd L dissme
netween 3 and 4 TUTC, and ineisazernd steenly witil & T, whean ey sia-sang, fliog back
|.1|.ﬁl;: L'r!_EII:li:l:l":r' B their nucwra] valoes, The increice 1n deqei s '-'E]IH.'-iI:,.' rl'll.il.'r-.' it e
due I noereased suckce wuacslars thal Dopasls cu the sarlaes chemsicy, s <l L
f"""!'l.fil"} ahaereeg] ko eprlfee woatmeny segsceiaden | wnll claw: a'ik-"rl'il.?u:;mll'r-.- BT o] oxnome
depredivt 1o o pioe Umexl io dmunce (Les Lomokesl, durmy ke night a5 well 25 in e
norniog, bo cur cauz, the sutice wrotmese wrouid bave et covsed by diw, s e period of
obreT wions wus THm Ge e Secton 421 Huweret, kleniifiention of dew an tfores:
lezvrs eppoured quite probcmitiz, Chely, mber siudies oo oy deposition in noctuma.
M Fartoes woted conditicns are petded. As for the decresse in obsoivod deposition
wolaeitics during day aoara, it mew 3 Tenkeed o particilary caly end progrosslve clasnic

JEaFatonsala ducing B day sl aooma quite epecifie w e Meditenamean forsseand s
Tand nhezed doring marmmer months L PRCOVWTETE,
Tig. A @) aluews Teecmeparizo bebeeen Qe aearly obseevatioos and De aupuis ulile
DB pesolsliun WOCAGY sl sorianing the i, akeained with The gleoniogis)
armuhilons sl by AWPTLE.

g A G chemwmsition egbprilivn coaer s P libmamzn sl CWboanWocsan i oo W00 802 Tiong g ol ey
deparitia veenley abeory sl sl el e RICCASE a0 OOE" recdutsn thkcky OB Comesprnding
ksl s celeolyaa? be MCCATS: meoeodvwe midy [zl Do Jinst, wuds-Bwdesr 0000 onee o, . oone
stluied Zmal, (n] A diursal ol el depotilive ety oy G poiid ol shsecvations (1 20 Tzoe
20010 maile] (Mlack, chamaber: Gy, m cushpd 12w somdmd duyvidizms)



i

oAl 20w

Aficiion et-2i. F dfmespaene Reesarsk 74

LS

1.
=+ = = e =
= =1 a =

w2 fapnes vostdan

o

=}

ok
b

.-ﬂ..

RO
Ly

L

’Pﬁhﬁi‘&#&r& fﬁgﬁ:ﬂy@ @@sﬁ

L

T

oy
"

na

£

e

#

{c}

[,-8 WD &3alan o 2adad

Hours §UTLE)



114 ' A i a un o A lern: Prvege) T A B OS0E

Clheerved amd woulele] welovilies appear W be peorly canclated over che perined nf
shservations (P30, see Table 31 tinstly, cherd 189 often 3 tomgerd. lag Balwcon
uhserealions vt mode! valoes. with o cicral peak o te mede] sronnd © T7TE (e T,
iy this deley i provicting che deily moaimam has boen csctbed i et el
erhlilions. Wi el gL Q2S5 hY provcnts B campaiizan of sovess] dey Llaw:«_.jliml ouckess,
inchidicg Wigciy 3 L08R, cralated apaioe:. dats Tk «is expecirreail. f':_:ld!, inthe 1K o
Jug of sbout Twee 0wy (ahacrezd poakia Momic mo-aing ol 00 o SA6 Local solur tme)
ctevoen Wasclr (1UE9) and ebsercd diwmal cycies a.-|| ears e all o the siley excnined,
Woooat al, 2902} indeates that, ok the acleal inectsodss By wkich svme of the
tacorrs rogatng rontalidd npanmig are cmloeesll ymdeshod, soecbods cbec caloalan
abnvaal curnductascs P owesesidgniey, plotsyolbes:s aod mspinetion processes have
acwetd] adwaniages comgsered wole basels myethor, ooe of them boinge dic ahility 40 hetrey
srathel the divmal cyole, However, it zhouid be noted fiiat, aftce 9 T7TCL s micsn
okgerced und el deposition welacitizs campare wel, {aec Fiz. e Ag e 0
arfwe comeemimiban i usuely bgrher of chese dase-bouga, ten this irples tha e
B AL eximmbon ol ke vvemult 03 doposition thix i eocorat:,

At this st wml too hz poriod ot inccrest, MOCAGE uadcrest nilas The |_'|u:|.k ::1||:_1|'l|||.|¢
of the O depasiton walochy, As the zenaml rosisrance pents by sdelemomnes |he
Azposition wolacity during dasr Light Feaes, e o anioed i i surnporenly nad g, 5
shows madel depositian welocitics againgt &, Fy, Fy Fy valies (e Gy, (20, These £

'\.1.:. I:I,ﬁ __l.:_.l__r._..l EEE— | ‘p=— F-'H- ':'.'5 I . = r
B o - [y A. .-_

E | ] o i = ™

EU4_ }Mé._ ) ] EM -a--!;.-: i .31
E | ?'I' f‘,’;“ R E ;ﬂ-ﬁ?ﬁ *
Egal o " =e = o r =55

.-E 1 H 5 ElP = g 1

=1 - . 1

& I I T | I § | ! | 1 | 4

a oy 1,2 14 -4 14 ] F: oA 0B

- ﬁ Fa

'!-m ﬂla T I T J : . I-‘.I 1" ‘Th D-&! I ﬂl I T ‘I 1 I 1
Bool renas =% ] B b, - ]
VB | . }‘-&; et = j_'-'-- i lr||-. e -

7 ) peded 4 ATy ~ oy

% CHE Y - ‘E-u-l:l L _| % 04 H“"&""-L--..._.\_._‘..?J
= | “:""'.-‘ ay *l i ™ * b‘.h.' 4

- o o n = —_ o
Err.z—u,‘;’ o ot o - %uz e .w'r
E T | § N T B

jual u] 1,2 a4 08 oA 1 *'r I'I."l? i, !_'.I-I]- a9 053 1

F3 F4
Tip. & ok led dopeeibon welocdiz uf S Tor Juoe 2000 gt U, 12 a6d 15 L0 eeer 2 Bl #msa Fnesl

thdinleeyar] ageerk. e vesivws Sioceled bor=s of he somaml s &), Fa, My oyt ol ool B 07
The cnmelitor coedficiooe (e reimeed om ezch gragds.



HOApvDom ar @i S ARG Fam A FE 00 S0 O 115

S By wd Fovalacs e MOCAGE mimputs ca’eilaid with the gl Cagzieal aned ol
forcings Sitddesd by ARFEGE. Tlogh how s saee conelilion beigser e 25
pavarwcter rintlocnce nl waler vapus J=Cal oo the st closurer aod he Seposition
welocivy, ihe kinking Ll i U slreny, cotrelalim ad.h the 5 pomimeter (avidubilisy of
WA e the me scne) Juoiog diy fwoass 085k I edadion, when the wetor comtent 14
vrides the wilirppuirl, & sed o ey sooll vodue that Joels te o dov-time sofistanes of
Al s oo aovelpdly 0f 02 cms oas oz 115 hme wl e 21 Juag {8z 42y and
(hs Suc low Jepusrtion velocities Bive oot been mewsovec. Madel uodateredictions of
the Cf depostiior velyeily could bz duc to e oesurese modelod sodl warss cortent, ands
ot tir 0 mocsTest speritoston of the wilting poinc at this site.

50 aeme depwadlzion welmeitles vmy Ldbadiherrodein sfosdz-bindd

Mfcer and fiandard deeluigms of oltaeed depwriiaon velecilies me oo Lowoer
thet thesc 20w ikl sl {ree Table 2L amd thoes Tewes velogsibes could be nelste:d o
tha amwmnt of voectation. TTowaves, ced cin [imoclale ol wmaoen’s aboul Lthe
avernge omad cyule as ke mey we iy it Secion 37 bere agein, b cyvele i
asgatrnelrge] G K nibih sackoun 20047 could sepurale the phyzrentions mta two
seels, curnpurithie o woos of nemsery of dayy, tith und withoot dew. Cloady. deposftion
vl by Jogresed eactier amd e Ginomal pesk wos hier b mose bun @2 emoe” 'y on tha
ehaws acrh e

bacrved mod medeled depeasition volocitios e 0087 sesnlution appear o be poods
comreluted: the divmay] cyeles of hoth deta scts a1c eet well In phese: ks at e et e,
rhis peak nppenre lotzr in the model (% UTC) Genorally, (e mode] hal vt i
mujmu;'uu:‘::l ducing seweesl howrs whaorcas spkes ooow inohe alsowed dee, depasilinn
beesnse of dic inflacnes of anell-acale peocezaes such aa thoe Luesicnl passage of oo,
thet are Taadlr incladed B Me model {freeiags o avaiiahle every 3 b

Modeled depogition webosiliv, show Buirly conitant Laly srcoomss Brronghonl the sl
porind: ag this iz the canc fie The Reesl $ite an sone dis, Jene e oot suzl wiler verient
i ezl s weiliiag pezd oo most duys, Dhis ez Lhe slonwh: | sxviztynoee to the spoeitied
infin fe vahie (gee Faiy, G, aand e daly doosdicome depoedtion el y o0 Oy moubew 0.4
e & On e Larnirary, 1'Iill_r||11. rmsslebed celopites show sonoe -.'u:'_i,g_{'-ﬂif:.r, arth daily

anvinnmne habween UL Gaai 1,33 -:'\l,ulg_l. e

Jad Lsare awd pibnges satde deponiiion valacifier crei a Do gos]

Sl flrane dapaogimon

Medeled and nhsersed micro-mcieaselogieal codinicnr. froon 20 Al 1 3 hligy K] ]
et Le Troa ave prescoted o Tahle I Oezeall, e mcdel peefoermed well, cven i a s lighl
gvorzimation was found for the maxiemun radiaion &, ke miniengn grface
torypc g Tﬂhf: and e Necliua -_..¢|.;;¢|'1_:|. . Al these Bisas conl@hule] 1 um
avzrestmation of tha M depasitian velggins, Vhe gisgepnsy b e soil boomdities couli
Tz Jua Iy a RN, armde! eslismales, or by wmesdeinbes On the obusegdons oeliood o i
cerimaitnn cf e soil bu'k geordiy which wis espedally dulEeull o medke Jue 1 e racksy
lexlure ol 1T e vl



v Wichoy ol S

Aoanlard, hiseassds 7 M) BRI

=)
T

" oE

Depoaiin veundly fom & 1)

Rl ]
ne s
'lC;.L"I 3
Tiai Y

1 ﬁ'\."" ot _
1 _.;.\.-l i vy
-:_. P
i ﬁ i
H T

wﬁ‘#" L

Wk nm

T T I T T I T T I r 1 -I 1 r'l T T T T T I T
05 £ -
i
- . i
2 04 R R S -
g2} 5_.-"3?{ SN |
-\.F'_."':IE * "-‘-,_., ; = 401 :
O L3t ? - - -
£ JSSEREEE
[ oty A R I R SO
=R --:.E H : :: ik d }"-.E ‘ : :
L i . SRt B T
g‘ Lo E E I A - :
L _.-\.:"""": LT PR e
LA T £ *%ﬂé,.hs.;;*‘i’
L h e ._,' [ :;' F ; :-\. T
TP DR BRI DR BRI SR AR T
a a B iy 12 1% 18 21

Howrs (LT

VoD, 500 demnsilios velustisg sver 3 Afeditemrucean shmfidand (1o Hadwnd foam 39 dpo.ig 17 Jadv 2001,
ubrersasiums are chown ic gy, coodel cubpim ws sharss in hlesks o e sons o lenids hpueidm veorioy,
chrereed aml valvuletsl By BUOGATL ab M resoczrinm, 1o Seemps dine cpeka weer Ce preiod of
nksersatiims in dzsbad fmes: standam devictioms o sfworar angg

The time acricz of k2 hoadr obworved depasitar seloilies foot presented harc)
rwealod hal he divesal cpdes presenlal pesdes szppinp Eom 02 t0 006 an 2L TTere
(e ahsomoe of scpetabony e mgmo sedocity was w Ltfhe highay then thic one
alizdned o he dlwuh-Tand site (G231 e, 0,00 ¢ 57", wad this 34 i eonzrest with aller



o AE A et o S Al s iy Prrearsk ) 00T g2 TS H?

sudics that oulliced e Bporiaces ol the stometal pudrersy fou Oy €2g., Wessy sod
Hhicks, SEE: Ddokelstein e o, 2200 Uowewer, seforonces ndicaws alac Ll oasoks
mnuswl by il sudiccy s highly varabic, and can he as large a3 |ooe s ! (Wesel
wd Hlicks. ZOUGE Aguit, o3 oot dic tores: and shneb-land gz, dogsssilion wewsaliss
slerted o Dureuss Botweon 3 oand 4 LUTC, hut in ez case (hey eraioesd Gocly sigwly
from = to 12 THC Howevae, Boweheo (I3 showes ferl an by pressmce of dowr
arire e gzoand pett of the night thore was 3 smail pegk (velociies ogher by gbeut
0] e 57" avond 3 TPTC. Jo fhe sbeeqve ol sepetalon, sdepodlive, velocizdes skould
be ooarmacled he Syramical proscines. Newantheless, aoalvgoe pedods ol sicazy winds,
Teaeshws [ZIN3Y cnnchimlal thal higher cholere was oot aoeeys cesociatod with
Tagher depukitns walygiey, adi oller obsroed covinomenoi cooditions haing quice
i nilar,

TACH A CLDET oo lution deposttion welagities ave highor S obcrvatong Ihas uf
Boatcoe | osee Lable 3 und #ir Poa Diftorenecs nomnds) and ohaenved TaT ase e ol
the ciuses iz this madel cwircstimarion, e, by slowa tm moda] siinulaors over s
Uuwe-dire pemaud, Iom 16 oo 18 Bay, with terovalues of ts TAT, 2.0 fmcdel itial salye),
e kL, to simardats 3 aloae base eofl. The later sumdaion meuiis in teclooel siemmshal
uptake, with duy-time miodel depeRian welneices in houc: apreinend wilk obseealioms.
In addition, pight-time gzl voloeties approach oser inobemvntioms when ooe sdjoste
th2 inidial souaehnzs length oo U0 cin 20 the model) 1 the ubseres? valoe o L34 ¢oe
reslrs af poda] 2engiticiy n Me adpsirent of Te nnghoes lensh i poosentad in fae
ncal aazliven

Ar iz alnge ol nar anales®s oocthe dieodepesdtien veluciy of L0, it ppoara thet the diy
dees iian pazarnsecisation D anlinimmgically emoneogs, bt thur the non-licear A zces of
M bt varialiite oo the surfwe chimoemstios e b oo wken 0o scooset e
conrmlea Tazens snch s the DSCOMPYS dumain, cpeinlly during the autimee mon
vhamcienas) wik bigher weposizon volocitiss, The osz of sub-grid ssale infarmation,
such vg 1ke ame wwilzble for fwones in che BUORCIDMAD database of land rorfsce
puramelets x| Lm msoiution layenn oo 51, M3 L ool Tead ta imprineed modelsd
demeeirien wolooitice, ZAL Ru, 30d - values veed in WO AGT wnd Bsled it fhe
LCOCLIMAP drtibuse ome peasanisd i Tehle 4. Tnomost caser, wwith o sweprise, Lind
cOneT pucsmeckers at bolkeo roeolntion ave 2leset oo e lecal edtinmales bam e Q4%
resolutipn ket meode] volues; sn fle Tasi ol Mo o wensitvibivs we bive siodied,
v comalude f1at | obem inpmt pamEnietes win'd Tesd i el depeszilion wilocitice
elager by edworvasshs., In wher wonds, $e sensinvity of madeled deposition velocitics an
autass charachorislie pamnteha s is ok T the spaiid svecpany, even at te r=ladvely
Mo acaie ol appsinalle 10 ken, is slrgnaly dedmean) o medel performsnes for aach
A tezion aml sl a pesiod ol be vews deee Secton 3 On ez oether hand, the
melarrshpicd Rreings nLIL0S" myoletion that we e jo MOCAGE are aafisfactory, coul:
ovel sch celngles anes, Soe sucle modeling i by cesenae bi-dimangioeal, onc
comrpnn Serally bl spprovch for secorstz dov depogitar modeling couhl be he
LeLuwinw inlerpuiile metecrolosmical farcings at tie aeele of | kg apply oor paogomsier-
izetion ur taiy very fine reeoludon nring thc BOOCTTMAT data Tast, avenie The obhined
depred i velocitkey 2t the neer aeale nf the ST CTR aride fPanidhoe aegd Lacomse,
Ts



(13 ’ M hop o ef, S AR o o fPende 0

—
o
—-

[
in

o
o
1

-

£a
i

Branceal-lorr valochty jom e1)
=
P
T

Lo -
; ik :
Do bge e oo
- E - :.._._-;.-'7' Clle =S
T A S
. - :’ - ' ! ': ' : .-5":-‘\-..{'\-- ;
] I L P
s u S S P A
PR S ': i - 3 E’--.;...r "'E"_
, . - '
R I
1 | T | [ R R | PR | 1
a 3 L] g 12 1 L] 21

B

Deposition veiag iy (om & 1)

_.I . : . -" to. VLt
- - H his
o > o L [ i
1BME s 1RNIE

Ciaya
Fope T dad Ao clon fal eyabee w77y |||:|r:|.r|i|]|,:1| eilidling e - mmaped [La Coac) beteaps: 20 JJI'T'G" amd 31
Ml 207, e vwelveipts (Gl k) ol e s Gussd et D s d devis douss, () SemsilZ af dee 01y owcel
apceoivn vaderily el LAS Lo 3 ame LE=LS By 3000 Tal= | fdched linsg; 1A= reald - o) o0 aenss
e i wckodly (dul=l.

542 Mitrgoer axide deposition

Totd nitrogen oxides, seooted KO, comprize D individual apocies N6 angd MO,
rogethoy rafoired toas M L aswell as o cunlver of eter species armiy; wehich pemog parenyd
struee (BAM). HIN Oy, aitrons acid (HONOY, and dinicsegan perstoside o0, Loy noe ey
apoics in e Ok photochomicst cyele, Beime ailher adive precimsoms, ewmaols or ond



H oo el )l At Revgsnen M R0 SE-0T0 13
Tl 4
!ﬁi‘l‘Eﬂ :’flld_-r.lh: waal ik vovcL parauiders = June 366G L
sire: Tyon Ly Mo am Zn i)
henngaes Urhszeron ¢ 23 W15 15
BeAC ol 0 -E ILIRS .- hH] n2i
HLYIL "= P | kin L4 1l s
FInnk- e Cilszzingy 23 0.7y
L LA TR [ A Tk hR: - o3 Lz
RLEIC AT | km 3.5 L5 1.3
I ¢ Barwn O] NA1s
MOCACE Lg" 11 10 M1%
ECCCLINAT 2 ke L 1an fn.in
[ Y ] | - .l
MQCASE 0T i
1

L qu I
o]

O | ST I JH L1

prostucts, swhich behave very diflerently o the dopogitivn peoooss: for inscuscsz, the
e hor welacioe of HECK 2 22 ordey of meanituds move iwpreeant $an te aac of WO,
el the oo OE MO IS ciowe to e, Fip 8 soncieres the time peafiles snd avoears divrnal
eyrles of deposition velocidos. dbsorved with O NO-MOL-R0 anateacr, and modeled Tor
MO, und HNO-;. Thers 18 a possibilice Sas S depesition measurenens accean. in felaat
cnly for NOYy,, bt alae for MO, @ some cxfenc. Thdezd, a rongl comipardzon indicatee, thal
emorvad doy-tine valwer ste mngs mdes ol vegilode Taeper Fea eenndelal adeguogilion
vialoeitics Tor W0 and e maee ceesiglennwilh pssdel oty (or D0, O ke QUL Iy,
nrighwmunc abazevaliong we sluse be B0 el w4 Tham Lex TIMO); omes, W wel]
Erneatiga ¢ Tl hese b e s, waing dee el e lelp mlerpred e daa, R skl be
pered thal, 1la sorfaie mudo! e ol WICRTAST, we e miel crmider Ty e mpdd im-mr
et helwees 880, MGk sl Ul bl osay oecur beiwest, i sl und be i wowboh
Ui el b wee by 3 Gurmpeekze, Lhe processey ofamission of O trom sedts, apid ic-éc
Pections, frgd B, depsiton el mesd o be eviduahsd, wmd such @ tadk Tewesmts o
Aprdcen] cholengre 1o medelevs, seoozinlly i B praceedcs acc to be desedbad adequancir
1t pomul vmsh Lmpre-eeule models [ Srecly o Ficks, 20000, SGooroveld ot 2L (Z002a,b;
Tresent u2 urraphore-bicaplhers twoee gas cxcbieage mode] with te's Tayers of canopy that
icluzes the processcs cifed by Wiescely and Hiaka (2000, aiid in aineed fon uac b e glul sl
wewle, L ooperiaas ol the WO, thaxes caloalated T Mo hig-leat appreach, zoch 3z e.nne
_" I:Ilﬂ.l:l[J-I:I:ﬂ.jL'l HDEAGE and |!'l:."|.'|'|3 hinﬁnh;r: el s liring 112 ﬁ.|x|:-|5|.'a1.'|:li'|f1._'.- eal Ll hi;._-:-h:ir'
gyeaach for podhated reginng. T1 Qe specilis cate ol Ta Ckao e sl was ol g seacee of
PO 0 g I:|1£|iﬂ'|}' adwvzeed fiona the .'ILiiH:'II‘II.II.'irIE-: Toermu indust mal srea amel Sl ey,
Tiaily ofscreod makdmoin velagities ae very bigh, o e ooler ol 3 o - 'L o
wtaaricnally ax e T erny ! b values are Mgter theo whet Eay been weuully meported
Tk Nk cleprad tian velouises (e teview in Do, 2003) 0 skoudd be ooled at e
lireralicre wemeral ly dessihes obweovations on vepeiuton @nd vot oo beae eoile, a8 iz b= tae
sz il L Craw, Oo e oiker Raodo ome coudd expect to Eave Lower deposition veleeTtics o
Fa a5 [hen oo versorion ns fw: Ly Cram mouchsoes Icageh i snaler thoo most vegetzted
surlicoe rourhnesy lepeths, T hywedicscs bave boon formulated by Fotiadd {3092 m
swalily suek aiph welovitics ut Le Creu. The fisez hyaechoaia iz that e characoorianiaz of te



o ’ A b s o 5 A weekere Brgeneek T4 00T SR04

I:ﬂ} T ' T H T 1 T ! '_l |";—'r'I : T T
1 : A .
: - i : : A
; i : : :
Y I wl i i : —
r - : H H H
: ] <
il = . H i i i -
i i i i
! H i

Oapoattan vecciy{oral)

L I T T I T T I L] T T I LI | J [} T t T "
al- - . —

1 ' L3 | &5 e
EPY I k I .| e M HRL =1 rm
E i A b, B HMCL ; z=1.54 o
L= o i o =i, MOd [ | 710 o
: &
E
™
%

Fip B bt e ik welediior veT s b sedl fla T Mo L3 MLy oo T June 2061 o tine
¥ 123 0T b e liien ydozily, vlaoresd (008, dula)aml abealated e w0 S0l 22 U0 ranabatinn [HMIL,
sbaelwal v, gwd ROy ezl Jined. (h) Avweerage dhurmal <pcles cwver the pesicd of cheenmtions, abazrmd kL. 0
Jothudl ez sbandand devisvorky, BOCAGE 05, and [T, 2r rea difforoer remphinssa b g ths ’



G Mickw ar of, S dneaspdsms Resaxedl 200 an 0 111

smwlyser vield ‘o messurments thot are salid for WO, sather rhan MU, as e seslang
appears o reduce iote MO oot ooty NOs Bl alzo otne sildgsan sposio seclnas 3090k
The sccomi pothzsia fmed s that Iz 1vpe al ], which 35 very pour I oncmic
raatter, conld i arovesphors nioeen & a vty impaelanl nae osing esukpgicn | proceswes
which, thowgh rather onecrar, have ooty heen de-cnbed mofe ol We el 1eeus
i e st hepothesds and Ll ies probahihiy im0 de Lkt of g model cemlts. In coomose
ta WOz, provininey abgeieed  GINLY cd=pusion '.l'l'_"JLIl_.LIJ.l::!!;I botper wmee with aur
rlzzreationg Mevers 2 ol F1908) mmeamed i180, depiesition welocitics ower choes
CiTpecnl erogis; naean day ime veloviies moged dom 2.5 w0 3.2 em o', Srook e .
i B9l renmi s g Cemaemils nUCe OVET virkons crope, tooestes sud giase which gencialiy
mumne Lroon & o ¥ cm ' Rt vecesioonl hishor ofsoreanione, op to 246 em s

KO, nuxme rudcs buve boeo mewsoved simaulmncacsly with floxes at Ta Crao.
Uerespondiog MOCAGT sinwlations fae the peziosd 18615 Tune zee proseabal i Fig, S
A oI cproemacnt is fowrd: mixing vatios o WO, vars Trorm 0.4 Lo 2% ppl e the aesdel, wicth
Lons voowza dmdng the afcoroeen of the 88 and during e whiole diey of B 1EE. Chohe
iddr, establighcd moethorly wirds [Fig, 9c]d hring clewer aie, wilh igwer WD,
concentratons, t de ares. TInforlunately, e BOLMOL o bis mlhegn mzisured o
sita &t Ta Craw. From aircrefl passing coen the silg onihe Fleneioy Bouodery Laves, it s
B5A Ll Uizt 1k 1atics r.d.rlle_utl Fremn 10 e 05, e b mnsses |:|¢;i,|_1g-:::iﬂ'_¢1_' polluted ag from
se £ormth, ecning dircclly fromn the Heiwe Pomd induemiol vree, ot rebnively cleun air,
venring foenn e Berh cumng: Pt semd comodiions (eiedi. 2003). Lo the fonnar case
(e=venlly pallued Al soissh MO- bave ool vl exddized oo so-celled 20 (WO,=N0 ~
M de L MOy, Tatie 5 close b 1; I the bitws cone, e 2ic mass haing d:-]rl-:r and
argighly amigrmal’y legs pulluwd (sicce uir mAsses o nlong the industrial Blope Vilav) a
Jineze part, of The mitind MO, i oidized. demessioge che LT Taic. e alao proscit in
Fip, %k the tioe ardss of the MOMO, wtio tadeled Ty WMOCAGRE 28 e k] Jwwst
Jevel (pppooximgtely 20 m sbovee avpand). Coine the -periodz of Toa: 8O 2o0e2nlisiges,
the MO0, moio ssleulated by MOCAGE [z ek 00T, and dowe it e 0127 v the 121
afmulrundoteely. ths REA seatern mezsurad high depnaitinn velnsiies, from 5w gms !
(aos Fug-wdll O toe PRI the earmlined eMecl, of ke -"Jﬂ_,:.".""lli]:_, cidiox od of § hl_n:nt_:
auhmlencz lapd o the highest deporition velneides eedued Juomg the pedod ol
alwcncarions (a2 Figs_ 8 2d 9. By flan cwiined, wit bigh f_llnl..t-rlT..u'iuﬂs, o M, aod
Dzl I, IER 1t on, [OURE, an oo _|___M iy |'I'I|| Lisel |_:|:|-' uires] i leopuirl i “hi. Lom the ['oy-
Hecle anaa l.-.-|:|'| B ||J'|H|_l,- e |r||.|x |||'|.'.-r'1'1h-[|||:-.1 v velaeatey ke beon mowsomesd, I BN

il the wodel pommahomies the st bypochesis formalued coneeraing the hiph deposition

velocibies e sureds o g ouiiceable exenl, the aizh depoesition velecitizg cowld be relaced o
depuedlion: of 1N, Llowever, widitonnl mesursmerts acad to condinn this vpaleas,
rol il be susme linwe foeher validete the REA syatern fimees that are rathor nese

VWi cowmpeien 2H0 aowcly obecrvonionz to voedeled MO, oand TR depurcliun
welodi Bes i the mulibine MOCAGE {08 roralution ceil. HNO; weoneitica are e highest
e madel, az car sovtaec HMO, reaistancs i= sar tooa amall ia]u.r:r al L < e * (ke Wiichon
il Preuck {2002}, AN is thas deposiced as rapidly ag the dlenl imanslr allows,
Du.ring rf.:i‘j.' 155]".t ]".-:‘:-'l.l.ri_. mican ahsescatiang sl reecel iluee ek 1'..-:;1.'\51,11'|||'|.‘_':-' u.-'r,,l;l,_ but
the veriability of olsersatiaons 3 guice “arpe fstavland deyizton ol 1,34 @o L Lmesr
than Ml of MOCAGT nupas {0171 mancs " This 3 inoconl=asl with clsht-fime welucs



L1z ' Lo T ol A (T T TRT, TR ET LT ] L (4B

T
et

[]
=

X]
=]

T WIxIng ralla (pph)
=

"
o

&
[

Fth
=
[

a1

=
[

(ms™ &
aw @

-3
B .0
- -5
::. L _L...L -1 I | 1 ] 1 1 1 1 L 1 ] 1 1 1 1 1 1
1Gi0S 17115 HE Db
[d':l | [ B | —T1 r 1 ¥ T T 1T T T
T . )
Eal-15 :
B c o
8 5} :
- i -
o4
E - 2
=
& 3
§-

16495 TS 1E'D5
Canve

Feg. T iwo merize of hewly sosac oo Thone B ey 0G0 0% N vimcanimtivoe, vheared (donsh. and
mendeied I'Ilnn]{'.'-] Pdrd el =il [ [ o E.II’.‘F\.I.';'J.';I Slealel il pofamcile, npgivua] wikl Mk, ol wiskl {FB_\_-
prarve mAdnenl T S b s, poslivs 2o wiolsPdaly izl (E] Ohseresd MO frpeml
miitrzhkal HRE L donabod | o bk Cdala]) sl wekuduivg lior 3 deres 16 1R R 2AN. The asilid e sl
Il e s 7 b ks b epae sea L e 05 s slmaTTbes! 1o the 1o,



R LOTH TP L DRI U TR B Rr B o ) A i ii

eelien e vaniabiliny of ubseoyviiooe s sowll 048 om 2", md smaller chue thet of
wdelei pelocities (1L95 o 5™ ), ) mme dey liebt fuooce, SOCAGE HMO, volosiies rs
Aniller 1him obserysions. with b medmme of 5.6 em z~' obfained with B=12 3m - aad
e85 n1 | B e fac aemdiiee rositnocs oo 4 atend of 10, a3 aupacsied for laiEscs
Wizssly md Hicke (S0E0), this maximom wa!poity itcrcesss up 1 5.5 em s L Thisiag
nigh-ime bogra, modz] welaeitics ane oo g and aovseal poseible explanadiomes cm be
put torrwid. Part of the diffcrones s dus t 2 2 b ng e larwe CH1 canoin Lie nasdel
npminae the claceyzd valus of 134 cod a sinatacicn wita the nbseceai] <, pe-formad ws
prepenied 1 Scedon 5.5, resuloed notac diaenal spele presanbed inoie. Gl bewrly
differcnecs Betarsen vndel oudpats wih e e o e Foan 0057 k00T cm g,
Suntleer malulhin aiMerece lias besgo eported Do e e Weseiv wed Hicks (0007
indicans Mo we sabstanes such o TINO., Bel lave very small values of swfacc
sl il whose depssiim velecity 5 omadoly centoled by tebuleree. the
rzkeTlaimliss modeposition velocily nduced by e wrodwnwmie resistanc: ®, ae largs.
Wiry lowe deped fom appeer theusfy cermnsetlt modeled doving o feer nights, o on 1E Tz,
Ao Mgy, J1 Mav or O June,

We put in pluce o simople modzl swt weed chiorved wassaredagics] DR reation 0
coropute ENCY; deposition velooiny. Fyypo, o728 ceprosfed a3 Fgaen,— 1 &, anil &, nind,
fixmunlarion tist w ek in BIOCAGE, wid o erind veloci:y mesased ai® i, mid w He o
welacity celevlated fiom abmcovarieos. We obtainzd 2 maminnmm Fegge, 0T 126 cos™ L
flicald te nnted thet tho cxpiression H‘u—n:.l.-'u?' in corceel T -Ehle o reutm |l eme]iiiemg aqe g
Fiert-cwcler apqicvea inuatia i, Tonstal e ctes, oweever, s 1i:r|p|4' | e:x'{n_';:;,siuu ulié, could
‘zad o eAnrd in e eetimation nl the depwagition velocilye o spedies such vs WM, s A,
detereizngs B diw depmssition selimezly bz s sime, AL e ale ol e Ordn, -;_i'rpu:usi_ﬁap
velocitizs Migher i 56 e s 1 hiee boen pheoreed several e, und both tho
apprsiesdum ir Gie Moo bebiom o™ 8 swad 1the mesngyremeaty unestoint=a conld o D
gir ey eliiove suscess monalchnge smoeldhoos smod obseovetions of the deporition
vilewsi by

Uinally; we bitve weed e modelsd coreenimetony of W= and HNGy to dorive a
eompeeils i, doposidon walosine, wdick ecold Be wore diready comipacshiz
oteerarions. We smply esimeted the tord ndmogon oedde depoattion velowcite by
eurmputioe the rimonen oxdde oy gz the s of f1e madeled B0, a0d N Muses, sl
¥y dividing tds thm by the sun ot dee coneoatations of e L g, Hven bogh
hils averaging canacy of coarse reanlt in composits MOL depnsiling reluciles hipher tha
e enes Tor MYy —eeaning ea s enelsined effee of & nwer miughmess lmstt aod o
Toweer rntacs roRistznze B HMO: ame Zedzcd dnporast 90 be closer e the o site
sondiiona—wz olidaia a F\.?’.li!’ir&ull.ll_'f |.'A.:|r|_|'|:1.ri.=:||r| i thie nhsren aoms d|_|l_'j,|_'||_: 1= j:.i_g]'-_t_' 0=
dervearsteated in Feas 900, 2aldd e,

fo. C eIy my
Mensmements of -he dov doposifion velocity of O- znd oitroges oxidos Tave Teen tisde

during FECOMAPTL over a rungne of sposyatoms, shown ot heir repoeseacanivisy o Lhe inajn
Tendhurs typres. 1 thre of the fowraizs smdicd, w2 caly mosing peaks Gomaa ST o F



14 . LE T TR IO TR -’i'il.l.w.:".l.l.'h-m'.: My, 79 G M=) Td

the dopswsirion velocils nl Oy werg alserewd | sl weocily slarting: o meresse o 2 LT
cren befime any lighl Toalnsaches) e egeéirtion; sichy opening of the sooapn and jneecaacd
surfise weinees because uldew could expldn this G, Deposidon sclocizics conmpoisd
weilbamn L semlisce micelu e o7 the 300708 B A were cvalustad The simulated veery
Geide ciplured e moam sewsonul fewtoeey of deposidon in e M adtteimanean regian, Il the
SUTOOCT Woemthe were the most chellongiog oo oeadei. Oranall, the raw comiparison ul’ e
mde] Geposition velooiZes with f1c albwenvations of the cases aad /iles docamzeal in
LBCOMPTLE oeore ther uusefictactony. Uzing scositivitr siadies, we ancllined il e
mote] pertornienee stongly deponded on 02 specificador af land waz Gepes i issoio el
characterigtics, such as tha pinianam fnmaa esishese. e noghmess englk our tbe oot
ancz index., Chveral, Ty Esingecthe Tasl cover pazarratens by Hiels Sl eviluo oz, the model
ok able nocpradie salliee asguslely obseovativzs, sugeediny bul the dey deposinon
Pravar kleri o was rolintmmeacl by geemeous, buctit the effeor ot te sub-prid warisbilitr
 the surfave chizaclmess bad 1w be pker mlo acgount The we of = hiph-eeelocdon
Unishase i adviwaded, g well a5 fa0 nevd tor v pood specificstion of woil meiatuse.
Coonger g s sl polol, e o remna el -sensed mesnmsise (e iostanes within tic
Teirepeiin projes fFRICH ) of the soil wamy contowr Bic 3 key o progross io the nwmesical
simuluiivm uf the suckice enomey bodpet, coepofammpimion and surface deporition. Fisa ll,
It appz=red hut MOCAGE goputs gach as zompound coocenlralionz ansd depealm
velecilies gued Relp foreowrcting qualitatively ead quandtatively fhe rarhes eamples diy
depogiiam measurercnts of nitsegen aides.

Acknivrledzenrents -

Chn winrra biieniks e Lo Lo | Chigrmpenag A Duous sod B Clek (Mecfo-Frenee) for
the 00 IRAR dar] cuner nap, BAICAGL oolpuls vne belpEil eomments, amd oo L.
Careevele [P e Cemdsined v well au te fhe lete ML Woeely Soo wery uschul
discussions, Wy alw weald lke o thenk teo wouemens wcviowoss for teelr vory
crmsloetivg sunrshony,

T T E )

Hrandces, H, b, l:-_:‘_|ll'l.'|1.iF‘.'¢:'|'|‘|.i|'|rl of thavenl L: paranciriealicn sk gl e de Cogone 3 Pmledfoes sale
WML, bt L e OO L i s e rgdile et e (promanin. ESCOR T, TRL: Cemsir.
Lmeras Aol Bakerer, lekireas,

Hmigemie B, Mailhor o, Lamnte:, B, Maz=n 1 LS A ssperienad wilk oo edvamel surfece ourame
tersenbon ér o i it el 12 L leplaendics. Konthls Weuther Tanger 116, 2355 20000,
Huzkab, LR Al 1 T3, Jomrsaw T (95909 Deoopiplivn acd edoasamtioe of g meodel :{d:p:ﬂ:inn B e ]

Far bl s il dizeai-ion coer Hork Amedes, Ammos. Taven, 13, 30200 oo,

Zleza, L0, Fuillee, 1, Doz, TAL., Baremeolin, P Cobelgums B, CHusan, AL, @iensman. 1A, 15,
A il e gplalivg SYAT wade; =2sleil ppimst kma oo s cenoering siks. Asde. el Wehreol, 5
13- U5,



Lo A, B TP ALY A KTVEATESTLIE TYRLTYETRT R TR = it By LIS

Cathndz, M-1., Poillen:, 2., Praoh, v-H., LI, e e, poedal s e, sinuli, dowa alle UFpE m;kmhm
Irerer shratespdiens oefk saoertal 2essnilaron o WEESRLS Sl Tlie 335, | -1k

Champemnx. L-l, Aoens, T Bariks B, Ciiore 1 Aranebeg, 1=1', Hewgs, B eT-an, 5, Boojean, T.-L., [000,
A% HHRE =kl engpdubion mpe gy ceie o zbonn Turrs; e sy o cucegcal seader l_q-ﬂ-_"p;bn;q: enrkels.
InL 1, Bfadg See, =0, TIRA=TLNY,

Chala ELL Schwa v, LUB., 20061 Sk dvily oDl nejmed aoe i @0 dtmnsphenc adeodartio: it
wea kil b 2l wnor wod passelersaliva umwenaints, I Ceopdon Bes, s, mnls ol

Connger, T, Treglier, 7, Doy, 1E, Pakier T, Buchar, BL_L99L. The AR#EGe progst al RIETHO-FIRARILS,
TR Saemi=ar Dooucpdings, Roeding, 913 Sent 1990 wnle 01, o, 143 241,

Cnes B, Durmud, 1, Cackaer. 1T, Diretrimaki, (25 Tréjahes, V.- Koomeser, ©, Penms. PE. Fewl Y-H Moo,
II..Fubm. O, Swc T. Taupznes G.. Werthar, TLL 2007 S PR FLE poogg ane; fuasa i, &g,
Fae_nd, 2d| 279,

Duomr, A, Amadei, X3, Snedlet, Do Pomes, vHL, DA Chaaver ok, deciélhes CRemizl Wb udmy
ISR, Amas. Bee T2, TGl Pl Ths ssvan).

linkektem, BI .. 11 osid, Lle, 4. Inmke, L1, dspaka TR, Sohimee, UK Hoswen, B, Sl 1A 2006 DOoors
and =l d-roesls dre Sopoeireoons fereers oo cahions sl el cve dmtion 1 Geopsss Pese 1165 Ml 227,
1% TR T

Frde-, ALK, 0030 Fedidiped Boealleaineaphen - comsics Jacodes of de ]_.s.a]]p-!u.g an rj.a.'p_-.n
W PR GRS LA et WSOCOIPTE ), MU esis, Daiveraill Tl Sukadec, Toalnass,

benadi, &K, Lolan, F.. Droillcn, & Scha, I, B, Delcas, B, 2009, kuberdalagizal develrpniantnn
e soowlitoesl snepsi= s wale Pl 1. Samilivis o slisticd] ami dschrianl charusterissios. Kol ntar-
Ly e Medvurol, (e praszh

Fuiiadi, AEL, Loewos, T, Dmcilhet, A 3vmcg, D, Sid, B, Lmdlle, [, Deut oo 206 Meleslalunian
ditlupizsl oo dee vomZiduee sanplingnethod: Tom 2. yualdy senbnl oicera nf relaced adr e abon,
Li—kes ndamrascenls. Buumdiy Layer Metecnd. [ pres).

Guneeveld, T, Ledeceld, I, 1595, Ty dmesttimn pomoeneeec=zziom in 2 chodatry sens=v | emaalatas nneld aml
ile icfhesec b o the dictribubion of reocBre mace gesa L Lenplmn, Bs TS 2000, 20000 27103,

Janzereld, L., Leliereld, 1. 1coekafs, Ui do 199R. & drp depeoaition geu arcla ladise lie sl -:-u.r;]v.a- i
sremisTy and zemeral cincie mhiee: mandsl. L Lisephys. Kea. 11 '1H], SR G '

Ganraveld, 1., T.ehe'.r-'l-.'”l.l' Toamtenr. T2, Sopnl. 500, Brmlnds, il MHEy Alwmpumu e gis,
smehoiaes aimulatr ~with 4 siapleabamn a2l 1L Creapea H'\.‘}\. 7 ¢ 14,

fanzoreld oL ielievadd 1., Isenbera FoL, oy MLLL, Fooewloan, AL, ol <5,-1,, 2060, Slokal =ail
hiagenic ki, amisscin 202 ha mie or cl:un,'-}' nroacaare L Cpeaptad, R, 107 (D04G).

Larrd, 12, Bzmile, Fo I Tranles e ke kan ot noesss! agein Lo @ lezoms lor auil 502 6. 1o venisabes i o gloa
HA o], hapn, Wk e Bley 133G T 0]

izt DT b e vz genar lipe ek aeeinmmerss” gppliceEocs oz [lodaen, 10 Ckd L s kpanc i
e e ne el aleatsphea:, o1 BASA Cuolipos U Elicrtiog, vol 32né, Coddard Spoce 1 liph
i, Chorlilal, M0, 734, pg, J27-11L

Lidonze, GA, G, A, 2uomeam, O, CabZ, LV, Cenlivn AR Miare BLALL, Androas, ML, By,
P, 2000 . Surkics wxafomps ol vildk: +xiie, nilbszen dicsile, and nroms o 1 pige nesmav on Handoele,
Dol 1. Geaphyr, Baw L07 SO0, 2043,

Cogand L, Cagara - Thrxet, ™0, LCF-EL A Lawilleet, AL, 2950, Slaanz Bromes idwie ool weitlie o piges: lipss,
Lanegy modny upd ek coRctinms, AEws. imsinem. et KR

Lelieeld, 1, Tiaredzim. 11, Thimmum, &, Crdeen, B SJavener 190, kisthen, He Fegnka, J Fleau, E1-
Heiand, 1, Hilsinger, K., Eermare. Ko Lawranes, W H,. Lesln £ Makowies, K Wkalipooles, 5,
Miriring &, Romacsian, &, do Baoa, i, Bl did , Sideenm, H &, Seaeey | Sk, [1, Selmle 3L,
mizgmnc, B, Skl By, Sephanan, Bk, S B, Tiatiy, b, Yo, G, Blacs, 1., Dieods. [1, 2002,
Lilnkel nir pa bslnn creaarmncts ceer Hie ddesibneacain, Sekane: 20E 7L -7

razgn. v, Ciawpcags, C-L, Dl via, K, Bergeoel, ©, Logae, I6, 23000 A glubal Sakioaee of [2eE snrfoce
AR al Tk el ie madsapsdyeizl oo dapole e, T Climate 16 |"~_'|‘}_ L2625,

Mueys o LR, Fokelaing 15, Claba: ], Blleaned, T3 Sone, OF, 1998, & otz mode: Eoc |r|ﬁar1na_ |‘|.I'_','
Cepogitica vgieg abeednd eckasslopial gszuwrnls. TSk, B T U0 G 20nds 28

Szl 2, Poenchy, Y-EL, 200G, Sulies seoclizniges in thes BICOICACT mulcissol= chemismy ond anspodl il
IoWye g &7 L3, 177--300, (oo rpuciall.



10 ’ M. Afehow o o mureniorss Seceaieh 7 2000, §7 06

flsdie B.-Y . Mivkos M, Dond, Y-l 2009, Tanmmsterztion ar size den=ndem portele cor depinsibicn
wiliilivs Jir ol modetme, Absee. Cnvmon, SRS, 1035 1522,

Mivapi, M1 R, 5., 199, Comradsim of Lzue Jiffecees shyrated resishomze soeme msing IFIFE apsmvakon
T Appe bmeceel, 16, 506 %17,

Fhvawi, O - Algeke, B Baomam, 55 8k Phetnsymbiens aosed dee deseiben miedsing 2eanach Wala dn
S Tollet i, 171 &6,

Mpilhg X, Lecomyve K. RS CdUEA :_I'il‘l-i-\."lﬂ.": .":'r":'l_l'l-\.'lmﬁl‘\-ll Tt sa#imzh: n vilaline T 47 =il 3 I06-751,

Bailhon, L, Walidooe, -k, B e IEAS cad sesius graurbimtion FFh Fang | Clemp:: 13, 145052

Feoet:, Wl Sneden, L ales T el uly, Mo Ding, I":_:;'I'l,jl:_l_"|||,|||l A QLo [k 1900 RICHAITE:
Mediclz e A fene Arasphramic Ciaede Fadelic, Sosz dz Aldliv de Miskssion di A uoaaplio.
MEES-Fiangs, pp, 170-"H

Bia, ™4 Feleiz o, M5 Venseobr 0T Sopy:, B2 2000, Exppecal wariablHy of soeee e JepusiEon
unfie gt FoongpeznsCsmalg coaklilives, o Tomeeoal dotmas, Devien 7, (5250205,

Frpey 5.0, Badbelwic, BT, Jhaecn B, Jep-cs, WOk, Serenson, LLe 2002, Ty fluces oo desideoes forsz
dersan] g coedizal e BEA aelbda, A, Bavinm. 26, 5905 5990,

Whgply, b1 L.. 1949, Mcennmersiim st poriwe Tesiskmees bt waescus dne Agvesdinn ip regicand-acol> poeer en
codels, Ammus. Boeinm. 27 081 1235 1324,

Wesply, ML IEcke. [b T, 2000, A ragieme of the cwracs sheoes of knaoeladge andrr aspoasiben. Aliia oo,
M, 22H1 2R

W, Y, Trecdvers, T Mokeslstein, BE., Fieim, LIS 2E2 A muldcgns hicchonsmn cop diewsgilicn medel: 1,
“iodal formilation, 1 Geogfiaa, Ras, @ 10, 4o,

wWo, v, Boien, B, Pivlelkkein, PL., Flein, LE., S & |||':I|._:|-|.-r Feerclersver <lep alzcpitican ma)el; 3,
Mudsl =valnotian., o Claplipa R, 11110, #0004,

Arann. i o Eennks 1R enn, B IR OInazeme dey degdgiligh—aille lnpde b ol swon-triuial - plake -og mei
-\'.‘:'II'I-\.'I!'I.I"".Q‘. Arfnias oo A0 7T =dA70






Chapitre 3

(Global dry deposition of ozone and
reactive nitrogen species, with
emphasis on deposition velocities over

tropical regions’

3.1 Résumé en francais

Les flux de dépit sec de 'Oy et des espéoes azotées réactives ont &06 simulés aux
échelles globale et continentale avec le module de surface de MOCAGE. Le flux d'une
espdoe pazeuse x, cumulé sur une certaine période et noté Flpgpge » est défini comme

SUit
Far Vie X oo % 7
. flux cumiuld gur la pérlode + (mole: m )
Ve vitesse de dépdt sec moyenne sur la pérlode « (m s 1)
[ concentration en surface moyenne sur la période + [ molec m —3)

i plriode démentalee, dans le cas présent 1 houre (8)
P Perindo E P

Une simulation MOCAGE a &é¢ mise en place dans le contexte des travaux prépa-
ratoires an 4°™ Rapport d'Evaluation de '1POC (Intergovernmental Panel on Climate

-~

L4 spumetive & “Atmospherle Chemistry and Physles™, avee Béatriee Josse ef Vincent-Henel Peuch

COTELNME CO-aubeurs
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114 Flux de dépdt sec et vitesses tropicales

Change), et plus précisément de Pexercice d'inter-comparaison de modéles de Chimie
Transport “2030 Photooomp” qui 8'est déroulé fin 2004-début 2005. La métdorologie cor-
respond aux analyses opérationnelles de 'année 2000 I’ARPEGE, et les émissions sont
celles déerites dans Dentener el al. [2004).

Les fux J’0; & l'échelle du globe de MOCAGE ont éé comparés aux résultats de
plusieurs autres modéles (18) : ces flux varient entre 534 et 1529 Tg(0),) an ', avec
TI1 Te(;) an™ ! pour MOCAGE, dans la moyenne des estimations les plus réeentes. Le
rapport entre les Qux des deux hémisphéres est proche de deux, et le flux sur les ocfans
représente 30% du Aux global. Le eyele saisonnier du Aux dans la bande de laticudes 30N-
G0N est di an cvele de la vitesse de dépot, alors que des cyeles opposts, moins margués,
apparaigsent dans les bandes 0-308 et 0-30N suite A des variations de concentration lides
anx feux de biomasse.,

Dwes pomparaisons, d'une part avee les simulations de deux modéles de Emmons el al.
(2003) (Aux mensuels sur les domaines JON-90N et BON-90N de février & juin), et dantre
part avec celles rapportées dans Liong ef ol [1998) [Hux salsonniers sur le continent
nord-américain), ont révélé des caractéristiques communes, comme dans les variations
temporelles of dans Mestimation quantitative de certaing flux ; des différences notables ont
aussl ff mises en évidence, et ceci plaide pour la mise en place d'exercices supplémentaires
de validation A U'échelle continentale des deux termes qui déterminent les flux de dépét,
soit la concentration en surface et la vitesse de dépdt sec.

MNous avons ensuite compard nog lux de dépdt de V0. et de N O, sur les Etats-Unis
et 'Europe de 'Ouest avec ceux de Holland ef al (2004), caleulés & partir de concen-
trations de surface mesurées par des réseaux d'observations “permanents” (période de
mesures utilisée 1978-1994) et de vitesses de dépdt modélisées. Les différences entre MO-
CAGE et Holland et ol. [2004) S'expliquent en partie par les caractéristiques de réseau
de mesures qui induisent des biais dans les flux spatialisés A échelle des continents, Des
différences entre les flux de V0. sont dues aussi A des différences entre les vitesses de
dépit; Holland et al. (2004) estiment que les incertitudes sur ces vitesses de VO, sont
Lrés grandes.

Le dépét total despéees azotdes que nous avons caleulé (dépdt de NO LN O+ PAN
HN;) est largement domind par le dépdt de HNVO,, et un tiers du dépdt global a liew
gur les oodans.

Dans la seconde partie de cet article, le module de dépdt sec de MOCAGE a &6 évalué
dans les répiong tropicales étant donnée 'importance des tropiques dans la chimie de
latmosphére du globe tout entier, et dans la perspective de la campagne AMMA (African
Monsoon Multidisciplinary Analysis) qui s'intéressera A la variabilité et & la prédictabilité
de la mousson africaine, aver des péricdes d'observations spéciales en 2006.
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MNous avons compard les sorties du modéle avee des observations des vitesses de dépdt
de 1't: et du Ny, ainsi qu'avec des observations des difffrentes résistances, adrodyna-
migue, quasi-laminaire et de surface. Les simulations sur les deux points de grille MO-
CAGE en forét éguatoriale retenus, 'un sur UAfrique Centrale et autre sur ' Amazonie,
se sont révélées trés inférieures aux observations, surtout en Afrique (vitesse movenne
maximum sur une période de deux mois de 0.36 cm s ' versus 1.5 em 3 '). Notre sous-
estimation des vitesses de dépdt de ', sur les [oréts éguatoriales peut étre en partie
expliquée par un forcage météorologique inadéquat, plus privisément en termes de rayon-
nement solaire et de contenu en eau du sol. Concernant ce dernier, des observations ont
monted que les foréts dquatoriales ne seralent pas sensible an stress hydrique ; nous pro-
posons done une modification simple de la paramétrisation de la résistance stomatale sur
oes ecosyvalémes qui la rende indépendante de homidité du sol. De plus, des campagnes
de mesure devralent avoir pour objectil de mieux caractériser la résistance stomatale
minimum des foréts équatoriales, la sensibilité & ce paramétire &tant cruciale.

Sur les couverts non forestiers, les simulations de MOCAGE, pour 1'0y et le NO.,
sont satisfaisantes durant la journde, mais sous-estiment le dépdt pendant la nuit. Les
différentes résistances simulées ont &é confrontées A celles observées en 1999 sur un site
de prairies en Amazonie : la résistance de surface de V0. mesurée la nuit est comparable
A celle mesurée la journée; pour 1'0;, elle est inférieure. Nous modélisons des résistances
de surface en movenne bien plus élevées la nuit que la journée. Vautres études sont
nécessaires pour comprendre le eyele dinrne observd e
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Abstraet

Dry deposition fluxes of ozone and reactive nitrogen species have been computed at
the global and continental scales with the Chemistry and Transport Model MOCAGE.
Comparison of these Huxes with recent simulations from other global models or with
Auxes deduced from direct observations showed that, though there was some agreement
al the yearly global scale, notable differences appeared over regional domains and /or
seasons, both due to differences in the atmospheric concentrations and in the computed
deposition velocities. In the second part of this paper, in view of the importance of the
tropics in the chemistry of the global atmosphere, and in the perspective of the AMMA
campaign, multidiseiplinary project that aims at addressing the understanding of the
West African monsoon, the MOCAGE deposition velocity parameterization was tested
over tropical regions. We compared model outputs with observations of both O and
Ny deposition velocities and of its various components: acrodynamie, quasi-laminar, and
surface resistances. We performed sensitivity tests to the various terms of the stomatal
resistance, that follows a Jarvis-type meteorological approach. MOCAGE appears to
underestimate O, deposition velocity over equatorial forests; this can be explained partly
by inadequate meteorological forcings, such as solar radiation and soil water content. In
addition, it seems that the parameterization of the stomatal response to hydric stress
should be specifically adapted for use in these ecosystems. Furthermore, as the sensitivity
to the minimum stomatal resistance is strong, further work should be done to better
characterize this biclogical parameter in equatorial forests. Ower non-forested covers,
MOCAGE outputs, both for Os and N, are quite satisfactory for day values, and
underestimate deposition at night. Modeling developments should particularly consider
night-time conditions.

Key words: Ozone and nitrogen oxide dry deposition, Deposition velocity, Big-leal
approach, Chemistry and Transport Model, Tropical regions.

3.2 Introduction

The global budget of an atmospheric trace gas consists of three quantities: its source, sink
and burden. The source strength is the sum of all sources, including emissions and in-
gitu chemical production; likewise, the sink strength has several independent. eomponents
[ Prather ¢t al., 2001). We focus in this paper on the sink due to the loss by dry deposition
al the earth surface. We consider ozone (0;), as Oy drives the oxidative state of the
atmogphere and is one of the two species on which relies the parameterization of dry
deposition we adopted | Wesely, 1980, Michou and Peuch, 2002). In addition, surface Oz
iz of particular importance as it can have detrimental effect on human health and on
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crops, and better understanding of the factors controlling the tropospheric O, budget is
at present a major research priority in the field of climate change. Nitrogen oxides [ NO.)
catalyze tropospheric O formation and, though nitrogen deposition is less documented
than the one of €4, a number of surface measurements of dey deposition of nitrogen
digtide (VO,) and nitric acid (VHO,) have become available, making the comparison
with modeling cutputs worthwhile. We present in the first sections of the paper results
concerning deposition Huxes at the global and continental scales. Then in the rest of the
paper we focus on tropical regions, as tropical biomes exhibit some of the mest dynamie
and complex but little documented biogeochemistry on Earth. Field campaigns conducted
in the last twenty years have confirmed the importance of the tropics on the regional and
global composition and chemistry of the atmosphere. Fluxes of many trace gas species are
expected o be important, doe to high temperature and humidity, intense sunlight, and
biomass burning. These fuxes depend largely on the vegetation cover, and rapid changes
of tropical ecosystems due to anthropogenic deforestation complicate even further their
evaluation. Fan el al (1990) (and references therein) indicated that Oy in these regions
may be an important contributor to the global budget, and that deposition to tropical
forests was a significant sink.

MOCAGE (Modéle de Chimie Atmosphérique & Grande Echelle) is the multi-scale 3D
Chemistry and Transport Model (CTM) of Météo-France, covering scales from the re-
gional to the planetary one, and extending from the surface up to the middle stratosphere
(Peuch et ol 1999). The surface module of MOCAGE includes dry deposition of gaseous
species and aerosols ( Nho-Kim et al., 2004): to compute realistic time-dependent fuxes at
the surface, a 2D interface (Michou and Peuch, 2002) between MOCAGE and ARPEGE
{Courtier ef al., 1991}, the French operational numerical weather prediction model, was
developed. Dry deposition of about a hundred compounds including €, sulfur dicside,
nitrogen-containing compounds, as well as long-lived and short-lived intermediates or-
ganic compounds, was parameterized on the basis of Wesely (1989), using the "big-leal™
registance approach, but with a apecific parameterization for the stomatal resistance de-
pending upon environmental factors (e.g. soil wetness). The coupling with meteorological
analyses allows the study of specific events.

We present in sections 3.3 and 3.4 results concerning dry deposition luxes of MOCAGE,
that we compare with observations, when available, and with other recent model results.
Then after a short deseription in gection 3.5 of elements on the temporal and spatial
variability of MOCAGE ©; dry deposition velecities over tropical regions, we present an
evaluation of Oy and Ny velocities over these regions, focusing on O deposition velocity
over equatorial forests in section 3.6, and on non-forested tropical covers in section 3.7,
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3.3 O; deposition flux

Caleulating the abundances of chemically reactive greenhouse gases in response to pro-
jected emissions requires models that can predict how the lfetime of these pases are
changed by an evolving atmospheric compesition. The Third Assessment Report (TAR)
of the Intergovernmental Panel on Climate Change (IPCC) focused in particular on pre-
dicting changes in the oxidative state of the troposphere, specifically O; and O { Prather
et al, 2001). Several research groups had already studied and predicted changes in the
global tropospheric chemistry, and the IPCC TAR sought to establish a consensus in these
predictions, using a standardized set of seenarios. [t provided results for well constrained
atmospheric simulations performed by eleven 3D global CTMs that included the treat-
ment of non-methane hydrocarbon chemistry, One of these simulations represented the
current, (year 2000} atmosphere: though modeled tropospheric concentrations generally
agreed with observations, vet the individual budget components, sources and sinks, var-
ied greatly. Modeled O5 surface sinks ranged from 500 to 1200 Tg(0;) vo ' (see Table
3.1), and were very comparable to the stratespheric O, influx inte the troposphere (400
- 1400 T(0,) vr ')

Since Prather ef al. (2001} a number of publications have also presented O budgets.
Deposition Buxes may differ by region /model because of differences in the geography of
the emissions, the strength and quality of the atmospheric transport, the chemical reac-
tions involved from emission to deposition, and the processes involved to caleulate the dry
deposgition. Table 3.1 summarizes, for various recent models, these model characteristics
that have a major impact on surface exchanges, including horizontal and vertical resolu-
tions at the surface, number of species in the chemical scheme, emissions inventories and
dry deposition scheme used. Horizontal resolutions and thickness of the lowest layer of
the models vary, from 47 5% and = 130 m for the IMPACT model { Rotrman el al., 2004),
to L9 = 1.9 for MATCH-MPIC (Kubdmann el o, 2003), and = 40 m for MOCAGE.
Deseription of chemistry has also evolved with maodels including an increasing number
of Volatil Organie Compounds (VOCO), using chemical schemes formerly developed for
regional air quality concerns. Emission inventories also differ, the main differences be-
ing in the scaling of the biogenic ¥OCs, and in the bicmass burning inventories used.
The emission of soprene by vegetation 18 associated with large uncertainties: Pruther el
al. (2001) indicated that there was a serious discrepancy between the isoprene emissions
derived by Guenther et al. (1995), based on a global scaling of emission from different
biomes, about 500 Teg C yvr ', and those used in the IPCC TAR for global chemistry-
transport modeling exercise, about 200 Tg C yr b when larger isoprene fuxes are used
in the CTMs, many ohservational constraints on CO and even isoprene itsell are poorly
matched. This highlights a key uncertainty in global modeling of highly reactive trace
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Dy dep. scheme Spa. res. Lowersat lagyer Emdeslons Cheme. sch. Tiry dep. flax
{lomg. Slnt.) Cilobal [X¥H/SH)
ECHAM{/CBM-{ Roslofs el al. (2000}
Femely (1989] - = B.78%x 3307 =i 6l m EDNGAR v, GELA AT apedes HGE
Ganreseld of al (190%) Guenther el al. (1990] redeced
Biom. burn. Hao end Lin (15994)
GES Bey ef al. {2001
Fesely (1289] - 2w 25T 7= 1 ma GEIA yearly scaled =0 specks 1T [ 740/ 340 §
Hang et al [1055) Cuenther el al (199005) redeeed
Blpm. burn. Wang « al [15995)
MOZART Horountz ef ol (2003)
Hesely (1989) 4 EHx 2N =5 10l ma fromn EDMGAR w20 i3 speres LT (BEA0T4)
mpnihly menns Guenther el al. (19906] redoeed
Hiom. burn. Heoa and Lia [15%5d4):
Andrene ard Merled [2001)
MATOH-MPIT  Kublmann et ol [20003)
Fesely (1289] - = LA pAF i ) m from EIMGAR v2.0 = specks E2) [ ned) 260
Garreseld of al. {1904) Cuenther el al (1990) redweed
Bloen. barn. (Qadenler of al [2000)
LMDz INCA Houglustaine e al. (3004)
Hesedy (1989) 4.8« 25 = 14 EMHIAR wi.2 I3 specks Lo T e e b Y
Hiom. burn. Hea and Lia (159854
Andrme ord Werled [2001)
IMPACT  Rotman el ol (2004)
Fepely (1980] - 4 x5 =i 130 m GETA 104 species WG
Wang et al [1955) Tuerther o al. [19305)
Biom. burn. several red
TOMOAT O'Coennor ef al. (2004)
Berndaen ard Isakeen (1587) LN LY =i Tl m Prodher ef ol (2000 4% specles 159
Biom. burn. Hao end Lin [15994)
MOCAGE, this study
Femely (1989] - Pu =il m Dentemer ef al [2004) 114 species TIL (507 150
Naothan and Mahfosf [1996) Fuerlher & al. (1934)
Blom. burn. Dentener of al. (2004}
IPCC TAR 2001 ¢ 1T OTMs  Prather et al. (2001) A34 - 117H

Table 3.1 - Annual global dry deposition of Oy (TefCy) yr' ).
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gases: namely, what fraction of primary emissions escapes immediate reaction/removal
in the vegetation canopy or immediate boundary layer and participates in the chemistry
on the scales represented by global models. Differences in the dry deposition parame-
terization also exist, although in the most recent models parameterizations are based on
the Wesely (1989) approach (with sometimes important differences in the formuolation of
certain key resistance terms, as in MOCAGE for instance), exeept in the TOMCAT model
(P Connor ef al. (2004), see Table 3.1).

For the most recent maodels, listed in Table 3.1 separate from the models of the IPCC
TAR 2001, the range of the O dry deposition Auxes, over the entire globe and one
vear, is of 668 - 1529 Te(0;) yr ', with a shift towards somewhat higher limits than the
IPCC TAR range (534 - 1178). MOCAGE simulation, whose deposition Hux results are
shown here, was conducted in the context of the IPCC Fourth Assessment Report, and
more specifically in the framework of the 2030 Photocomp multi-model experiment. In
this experiment, a variety of models (CTMs and Climate Chemistry Models) explore the
expected range of surface Oy concentrations, assuming new emission scenarios described
in Denterer el al. (2004). We present here results that correspond to the baseline, or so-
called 81, scenario concerning the year 2000. MOCAGE meteorclogical foreing consisted
in the 6-hourly operational analyses of ARPEGE for the vear 2000, the chemical scheme
in the RACMOBUS scheme that includes a very detailed treatment of non-methanic
hydrocarbons, in total 118 species to account for tropospheric and stratospheric chemistry
(soe Dufour et al. (2004)). Dry deposition Auxes have been integrated rom instantaneous
dry depesition Huxes (moles m = s '), which are the product of the gas concentration
at the model lowest level {moles m™™) and of its dry deposition velocity (m s'). The
MOCAGE global deposition Hux of 711 Tg(2;) yr! is in the low range of the recent
maodels. For all models however, the Northern hemisphere Aux/Southern hemisphere Hux
ratio is of the order of 2, from 1.8 for LMD2-INCA to 2.2 for GEOS and a little larger
for MOCAGE (2.7). Both the hemispheric repartition of land and ocean, that induces
higher deposition velocities in the Northern hemisphere, and the hemispheric repartition
of industrialized regions, that penerate higher surface 3 concentrations, contribute to
this unequal repartition of the Huxes. Flgure 3.1 shows the spatial distribution of the
MOCAGE 3, deposition flux, in kg{0;) ha™' yr ', and illustrates this uneven repartition
both parts of the Equator: continental fluxes are higher than 80 kg{cy) ha ' yr ! over
large paris of the USA, Western Europe, India and China, and oceanic ones between
10 and 20 kg(;) ha ' vr! over oceans North of the Equator. Deposition over oceans
amounts to 218 Te(0;) yr ', that represents about 31% of the global Aux. This proportion
is very close to the one reported by Kullmann el ol (2003) for the MATCH-MPIC model
(30%).

Seasonal variations are presented in Fig. 3.2: MOCAGE monthly deposition over the
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Figure 3.1 - Annual dry deposition of Oy (kgfO;) ha ' g1 ).

globe almost doubles between December and June (39 o 73 Te(0;)). These monthly
variations are somehow smaller than these of the IMPACT model, with an earlier peak
in May and June for MOCAGE, MOCAGE and IMPACT being very close during the
first months of the year, relative monthly differences being always lower than 32% (in
December). Global monthly variations are primarily due to the seasonal cyvele in the 30N-
HIN band, where Huxes increase from 10 Tg((2,) in Janvary to 37 Tg(0s) in May, mainly
because of an increase in the deposition velocity due to changes in the atmospheric forcing
and in the characteristics of the vegetation. Variations in the tropical band [308-30N)
are smaller, from 25 Tg(k) in November to 34 in March. The monthly deposition of
the TOMCAT model in the 308-30N band is always much higher than that of MOCAGE
{from 61 in November to 74 Tg(0,) in July, see Fig. 3.2).

Figure 3.3 further compares MOCAGE outputs over different regions of the world,
by presenting MOCAGE results against ones that appear in the literature. The Tropo-
spheric Ozone Production about the Spring Equinox [TOPSE) experiment was conducted
4 February to 23 May 2000 to sample the composition of the troposphere in the northern
middle and high latitudes from winter through spring, and investigate the key question
of the origin of the Northern Hemisphere (23 spring maximum that has been observed
in 3 sondes as well as in surface measurements (Emmons ef al. (2003) and references
therein). February to June monthly € deposition fuxes caleulated over the 30N-20N and
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Figure 3.2 - Monthly dry deposition of O, simulated by MOCAGE, over different latitudi-
el bands, with annual totals {e.q. T11 Ty over the globe), and simulated by the IMPACT
{magenta squares) and TOMCAT (violet triangles) models.

GON-30N latitudinal bands by two models, HANK and MOZART evaluated in | Emmons
el al, 2003), and by MOCAGE are presented in Fig. 3.3 (a). HANK, MOZART and
MOCAGE show similar increases of the deposition Qux from one month to the next in
these two latitudinal bands. In the 30N-90N band, MOCAGE fluxes are always higher
than HANK ones, with however small relative differences (lower than 19%); when com-
pared to MOZART, MOCAGE fluxes are higher in February-March-April, but lower in
May and June {-10% and -20% relative differences respectively). In the 60N-90N band,
MOCAGE monthly fluxes are higher than both HANK and MOZART ones, except in
June, with relative differences lower than 30%. Emmons et al. (2003) noted that the
rate of €3 removal by deposition in HANK in late spring was somewhat less than that
in MOZART becanse the 05 was less, and that both models underestimated Oa on aver-
age. However, Emmons el al. (2003) added that this underestimation, consistent with an
underestimation of NVO_, was small. Further evaluation of the deposition Qux over these
regions in late spring, 1e., May and June, when models diverge most, appears appropriate.

Figure 3.3 (b) presents seasonal rates of the Oy deposition fux, over continental USA
(24N - 48N, 126W - 66W), as reported in Ligng et al. (1998) and simulated by MOCAGE;
this figure shows also, in a comparison perspective, MOCAGE outputs over Western
Europe and over East Asia. Western Europe extends 36N - TON, 10W - 40E, as in Holland
el al {2004) who investigated nitrogen deposition (see section 3.4}, and East Asia covers
the same latitudinal bands as the USA (24N - 48N) and extends 106E - 142E. Liang «f
al. [1998) used a continental-scale photochemical model to investigate seasonal budgets
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Figure 3.3 - {a) Monthly dry deposition of Ox over the 3ON-90N and 60ON-90N lalitudinal
bands, coleulaled with the MOCAGE, HANK and MOZART models {see text). (b} Sea-
sonal dry deposition of Oy over conlinental industrialized regions of the world, USA {US),

Western Europe (EU) and Asia (AS, see text).
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of 3, and N, species in the boundary layer over the United States; their model results
were evaluated with year round observations. MOCAGE Oy deposition rates are larger
than in Liang ef al. (1998), for all seasons, relative differences varying from 7% in summer
[June, July, August) to 425 in winter [December, January, February), though absolute
differences being less than 3 kg ha ! season ' in summer, fall and winter. Liang el ol
(1998) presents mean aflternoon seasonal surface concentrations of O, and the discrepancy
in deposition Auxes in winter is linked to the coneentrations that are higher in MOCAGE.
MOCAGE deposgition rates over the USA and East Asia are very similar, for each season;
these rates are higher than those over Europe, except in summer, as the Buropean domain
extends further North, over less polluted and colder regions. MOCAGE deposition rates
over the American and Asian domaing are almost as large in spring (March, April, May)
as in summer, in spring due to elevated concentrations and moderate deposition velocities,
and in summer because of elevated deposition velocities and medium concentrations.

_.
=
-

i i
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Figure 3.4 - Zonal monthly means over 27 latitudinal bands, from Jonuary lo Decernber
2000: {u) dry deposition flur of Oz (g m " month™ '), (4) dry deposition flur of HNO2
{107 g m = month ™! ).

Time variations of the deposition Huxes are presented in Fig. 3.4 that shows, as
Hovmuller diagrams, zonal monthly means {over 2° latitudinal bands), versus time of the
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vear, of O and HN O, deposition Auxes respectively in (a), and (b). Figure 3.4 outlines
that {1} the strong seasonal cvele of the O deposition flux in the temperate latitudes
of the Northern hemisphere is driven by the deposition velocity , as the concentration
does not show such seasonal eyele (not shown here); (2} in the 0-308 band, a small
seasonal cycle exists in the O, deposition Aux, with maxima from July through September,
linked to higher Oy surface concentration due to biomass burning emissions; (3) at high
latitudes, very small deposition velocity prevents deposition any time of the vear; (4) for
HNO;, species that contributes the most to nitrogen deposition (see section 3.4), some
seasonal cycle appears in the tropical bands, both sides of the Equator, with higher flux in
December-January North of the Equator, and in August-September South of the Equator;
(&) finally, the HNO; Hux is maximum at temperate Northern latitudes where it shows
small relative variability with time.

3.4 NO; and HNO; deposition flux

Holland et al. (2004) focused on nitrogen depaosition, wet and dry, over two regions of the
Northern hemisphere, the continental USA and Western Europe (same domains as the
ones described in section 3.3). Dry deposition luxes were calculated using concentrations
at the surface measured during the period 1978 - 1994, and modeled dry deposition ve-
locities | Wesely, 1989). Table 3.2 presents Holland et ol (2004) and MOCAGE yearly
average, peak (in kg N ha : ¥T '] . and total {Tg N yr '}I HNO; and N0y dry deposi-
tion Auxes, over these two regions. We also provide results over East Asia [see domain
boundaries in section 3.3).

Holland ef al. [20604) MOCAGE

Aver. Peak Total Awer, Peak Total

kgNha 'yr') (TgNypr ') (kgNha 'yr ') (TeNyr')
NN
LA 1.35% R.T0 1.20 1.62 G602 147
West. Eur. 234 11000 2.27 1.48 4.37 1.12
Azla - - - 215 .15 1.04
Nk
ThA - - - 054 4.85 .49
Wegt., Eur. 130 11.2 1.24 061 361 (.46
Azla - - - R 4006 .32

Table 3.2 - Annual global dry deposition uf HNOQy and N puer Uhree industrialized
regions of the globe (see text).
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Numbers in Table 3.2 are valid [or deposition over land only. HNO; average, and thus
total, MOCAGE flux is higher than the one of Holland el ol (2004) over the USA, and
lower over Western Europe. Particularly, 7.5V 0 MOCAGE peak rate over Europe is less
than hall that of Helland ef ol (2004) (437 versus 11.0), and this is discussed later on.
For ¥, Holland et al. (2004) total deposition over Western Europe is about twice larger
than MOCAGE one. Discrepancies between MOCAGE and Helland et al. (2004) can be
attributed to several causes: with regard to concentrations, large differences are expected
in observations made near urban/industrial scurces or at remote /rural sites. Holland ef
al. (2004) used the CASTNet observations over the USA and EMEP observations over
Europe, and noted that, on the one hand, within the USA, the practice of locating sites at
remote locations far from sources undersampled deposition, whereas the countries within
Europe that have the greatest emissions had devoted the most efforts to deposition mea-
surements, providing a bias towards higher estimates of deposition: these drawbacks of
the ohservation networks lead to higher confidence into the MOCAGE cutputs. Further-
more, Holland et al. [2004) noted that their estimates of dry deposition Huxes were less
robusgt than those of wet deposition fuxes, and called for a comprehensive comparison
of dry deposition model estimates and direct Hux measurements (see references therein).
Holland et al. (2004) added that a critical evaluation of the estimated N0, deposition
was required because of the balance between leal uptake and release of N2, With regard
to deposition velocities, we computed with MOCAGE a mean annual value over the USA
of 1.9 cm 87, guite comparable to the mean of Holland ef al. (2004)(1.54 em s~ '), As for
Ny, the MOCAGE mean over Europe is of 0.14 ems ', less than half the value reported
in Holland ¢t ol (2004) (0.34 cm 5 '), Holland et ol (2004) questioned this high value
of 0.34 em 57, and indeed the differences in MOOCAGE and Holland et al IIED[H] N
Auxes can largely come from such differences in deposition velocities.

Table 3.3 shows additional results over the US domain, by season, for ¥NO_, PAN and
HNO;, both from Liang et ol (1998} and MOCAGE.

Season Summer (JJA) Fall (SON] Winter (DJF)  Spring (MAM)
NGO Liang ef al. {1008] 0.077 0.004 00064 0.092
NGO MOCAGE (012 0.108 . 1401 0.001
PAN«s Ligng et al. (1998) (030 0.015 0004 0.020
PANs MOCAGE 0037 0.027 0009 0.025
HN(y Liong f al. [19098) 0470 0.441 .40 0.447
HNO; MOCAGE 0.370 0.372 0.278 0.469

Table 3.3 - Seasonal dry deposition of NO, over the conterminous US [see lexl,
ol day ).
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For HNO; and PAN, lowest. deposition rates appear in winter. The change of depo-
sition rate is especially important for MOCAGE M N5, due to lower concentrations in
winter, linked to variations in the chemical transformations, and to much lower deposi-
tion velocities. The latter are the consequence of the combination of a reduced turbulence
in conjunction with winter continental cold weather conditions, and of inereased surface
registance, either due to the presence of snow, or to a temperature correction applied to
the surface resistance (see Michou and Peuch (2002)). MOCAGE N O highest deposition
appears in the fall; the seasonal cyele of VO _ surface concentrations, with winter maxima
and summer minima, due to the differences in turbulence (planetary boundary height)
and in photo-chemical activity, is counter-balanced by the seasonal cyele of deposition
veloeities. MOCAGE and Liang ef al. (1998) are often within 209, except for PAN in fall
and winter, and for HNO; in winter. Liang ef al. (1998) compared their model results
with observations at the Harvard Forest site, 1-2 days downwind a major source region:
mardel dry deposition fluxes were much larger than observations (a factor 2 to 3), except
in the fall, but then the model turbulence, and therefore the dry deposition was too low.
MOCAGE total NO_+PAN+HNO; Aux is lower than Lieng et al. (1998) one, except
in the spring, and hence closer to observations.

Finally, Fig. 3.5 shows the spatial distribution of the annual dry deposition Hux of
NO Y NO+-PAN |+ HNO,. This distribution 18 quite comparable to the one that appears
in Hauglustaine et al. (2004), as Houglustaine ef al. (2004) presented wet}dry deposition
and indicated that this total distribution was almost equally distributed between wet
and dry deposition. Similar MOCAGE and Hauglusiaine el al. [2004) largest deposition
rates appear over the USA, Western Europe and East Asia (> 5.5 kg{N) ha™! yr 1),
corresponding alse to the main regions of NO_ anthropogenic emissions. Deposition
over these regions (as defined in this article) amount respectively to 12%, 10% and 8%
of the global deposition; deposition over oceans is significant, about 31% of the global
total (409 in Hauglusfaine ef al (2004)). However, MOCAGE simulates lower rates
than Hauglustoine et al (2004) over regions in Central Africa and South America. In
view of the importance of the tropics in the chemistry of the atmosphere, and in the
perspective of the AMMA [Alvican Monscon Multidisciplinary Analysis) campaign, that
aims at addressing both fundamental scientific questions related to the understanding
of the west african monsoon variability and practical issues related to prediction and
applications, with specific observing periods in 2006, we studied in the second part of this
paper (section 3.5 and following) the validity of the MOCAGE deposition velocities over
tropical regions.
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Figure 3.5 - Annual dry deposition of nifrogen reactive species (NO, NO,, HNO;, PAN,

kgiN) ha ' gt ).

3.5 Seasonal features of ozone deposition velocity

We present in the following sections MOCAGE @ deposition velocities, at a number of
grid points that we could evaluate against observations reported in the literature. Grid
point characteristics appear in Table 3.5: Cells 1, 2 and 3 extend from the tropical forests
of Democratic Republic of Congo to the dry savanna of southern Chad in Central Africa,
while cell 4 is located in the Central Amazonian rain forest of Brazil (see Fig. 3.6). The
objective in this section is to present the annual context from which we extracted the
3-hourly outputs that we compare to observations in the next sections.

el Coordinales LAT zim)  Altitude fm)  Vegelalion coner
Cell 1 1M, 21E L a.r BEE] Equataorial forest
Cell 2 il |, 19E 1.7 -249 .3 473 Humid savanna
Celld3 13N, 10E 0.5 - 1.3 (.1 3ra Ciry savanna

Cell 4 1N | GEW L1 4.4 hdh Equatorial lorest

Tahble 3.4 - Coordinates ord #urfacf charaeleristics n:.|1,Ir the MOCAGE gites {Hu-mﬂr:rl r_'r_'H.t}
studied (LAL Leaf Area Index, za: roughness length).
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Figure 3.6 - Map locating the MOCAGE sifes presented in table 5.5.

Figure 3.7 shows monthly means over the year 2001 of O deposition velocity for cells
1 and 4, both covered by equatorial forests. There is a relatively marked seasonal cyele
at cell 1, for both day hours 09 and 12 UTC (10 and 13 loeal time respectively), with
the highest values at 09 UTC comprised between 0.41 and 0.73 em s, depending on
the month., At cell 4, the highest values appear from April to August, and maxima at
15 UTC (11 local time) are higher than those at cell 1 (range: 0.57 — 089 em = ')
Deposition velocity eveles are quite comparable with those of water soil content, at both
cells (see Fig. 3.8). These water cyeles are qualitatively in agreement with observations:
Andreae, M. Q. el al. (2002) reported two marked seasons for the Manaus region close to
cell 4 (November-May wet; June-October dry), with however rainfall present through-out
the vear, while Cros el al. (2000) described rainfall evenly distributed in Africa near the
equator, although some seasonality was apparent. Por cell 4, the mean monthly incoming
solar radiation (at 15 UTC) follows a cycle inverse 1o the soil water content cyele, as could
be expected, whereas radiation and water content do not exhibit such patterns at cell 1.
Elements on the impact of these two meteorological variables on deposition velocity are
provided in section 3.6

We present in Fig. 3.9 MOCAGE outputs at 12 UTC during two two-month periods
of 2001, June-July and November-December, for the African cells that correspond to a
variety of vegetation covers, and extend over a number of latitudes. We chose these
periods, again to coincide with available observations (November-December as in [ Cros
et al., 2000)), and to represent. opposite times of a year. Seasonal differences in deposition
velocities (see Fig. 3.9 (a)) at cells 1 and 2 were due to differences in surface resistances [,
(see 3.9 (b]). We also noted that, for both cells, seasonal differences in the acrodynamic
I, and quasi-laminar B, resistances (not shown here) were much lower than those in the
surface resistance, and that they were counterproductive. For instance, at cell 1 mean
values of H. were 40.3 in June-July, 33.7 in November-December, of He 43.2 and 37.5 and
of 2 156.3 and 233.6 5 m .
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Figure 3.9 - {a) MOCAGE O; deposilion velocity and (b) surface resistanee al 12 UTC
al three African cells (see text) during two two-month periods.

3.6 Ewvaluation of MOCAGE ozone deposition velocity
over equatorial forests

We compared our results over equatorial forests with measurements of Cros ef al. (2000)
in Africa, and of Fan ef al. (1990) in Amazonia. Cros el al. (2000) focused on Equatorial
Africa where the EXPRESSO experiment took place in November-December 1996 and
reported airborne eddy correlation Oz Huxes in the lower layers of the atmosphere; Fan et
al. (1990) performed eddy correlation measurements of (23 fuxes in the Central Amazon
forest, near Manaus, in April and May 1987 as part of the NASA /INPE ABLE2b mission.
We selected MOCAGE outputs at 12 UTC for Africa—cell 1, and 15 UTC for Amazonia-
cell 4 (to guarantee same local hours) during November-December that coincide with the
period of observations in Africa, and June-July that had the highest modeled velocities
in 2001 at the Amazonian cell. Differences betweon modeled O deposition velocities of
Africa and Amazonia are striking and reach 0.7 o 57! (see Fig. 3.10). Mean observed
2y deposition velocities and corresponding resistances are presented in Table 3.6 together
with MOCAGE two-months averages { Novemnber-December 2001 at 12 UTC for Africa and
June-July at 15 UTC for Amazonia). Large discrepancies between these mean observed
and modeled values appear, especially in Africa.
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. ohe N, mod  He ebs  Fe mod fi. nbs f. med Vi oobe 1o mued

Cell 1 (Now-Diag) a7 N 7.5 (3.9 38 2336 1.5 .36
[B1.5) [BT.4) [62.9) (.08)

Cell 4 [ Jun-Jul) 10 101 16.2 45 ana 1.5 a7
12.1) [4.T] (lmelu. (0] 1749 Y]

Table 3.5 - Observed and MOCAGE mean 1., Ry, B {in s m '} and Oy deposition
velocity (in cm s '), MOCAGE standard deviations in parenthesis.

3.6.1 Aerodynamic resistance

Apart from representativity (in time and space) errors, part of the problem in Africa comes
from the modeled aerodynamic resistances, that are largely overestimated on certain days.
For instance at 12 UTC on 2 November 1, B9 s ! oand on B December F
220 5 en ' K, is then the major contributor to spikes of the deposition velocity (see Fig.
3.10). Such high values of H, reflect very stable atmospheric conditions and should be
questioned, firstly as such conditions are quite unlikely at these latitude and hour, and
secondly as the literature illustrates the breakdown of conventional micro-meteorological
approaches in stable conditions {Padro el al, 1991; Wesely and Hicks, 2000).

Az the initial model roughness length was much lower than the observations of Cros
el ol (2000} at this specific location (3.7 versus 10 m), we conducted a sensitivity study
of i, to the roughness length. We looked at the impact of this change (3.7 m into 10 m)
on the 3-hourly values of 72, and of 05 deposition velocity during the period 1 - 10 June
2001: though there are differences in modeled aerodynamic resistances (see Fig. 3.11 (a)),
the impact on the O deposition velocity can be considered as minor: when the velocity is
high the relative difference between the two velocities is around 10% because the dominant
term in the computation of the velocity is at that time the surface resistance (see Fig.
3.11 {e]). And in the cases of low velocities (< 0.2 om =) because of large 1, velocities
remain small (again < 0.2 o 57! becanse large ) are still modeled despite a 2 of
10 m. So discrepancies between observed and modeled O deposition velocities cannot be
quantitatively explained by an inaccurate specification of the roughness length.

3.6.2 Stomatal resistance
Ag the overestimation of the surface resistance appears to be the main cause for underes-

timating the 0 deposition velocity, we analyzed more clesely its various terms, and more
specifically those of the stomatal resistance f_. . that is admitted to drive the surface
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resistance at mid-day. The B, that we use in MOCAGE has been presented in Mickou
ared Peuch (2002) and analyzed in the context of Mediterranean regions in Michou ef al.
(2004): it is based upon Neilhan and Mahfouf (1996) and follows the Jarvis-type meteo-
rological approach that attempts to modify a minimum stomatal resistance 1, defined
a priori through external factors, such as moisture and radiation availability.

'”Hr.u:'.ﬂ ;-II
—_— 3.1
LAI FLFLF, (3.1)

rI: forn X

where /) parameterizes the effect of photosynthetically active radiation (PAR), F.
describes the availability of water in the root zone for transpiration, F; represents the
effect of water pressure deficit in air, and F, allows for a temperature dependence of the
stomatal resistance.

.I'"|

A possible souree of the underestimation of deposition velocities could be related to solar
radiation. Zhang et al. (2001} presented various estimations of in-canopy PAR and their
influence on canopy stomatal resistance and O deposition veloeity: they concluded that
differences in these estimations lead to significant differences in deposition velocity. In our
case, the term that accounts for the PAR in the formulation of the stomatal resistance is
as follows:

] I 'ir ¥ CC "r-:ll'.-l:l'l." 2
Fy — — " with f — 0.55 22 29
| -ir I ::lnlu_- . : f " rIII--'.'IJ-:IFI'J ma r—'-‘llr { :]

where I .. 18 the incoming solar radiation, 0.55 x F_ . represents the PAR, F, . ...
is a constant depending on the type of vegetation that represents the PAR compensation
point at the leaf scale. In MOCAGE, Foerie equals 30 Wom ™ for forests. Hoon.. i8 a
constant, (5000 s '), A, ;. depends on the vegetation type, and LAT on the vegetation
type and on the period of the year.

We present in Fig. 3.12 Oy deposition velocity versus incoming solar radiation simu-
lated considering the following hypotheses aimed at maximizing the deposition velocity:
(a) the surface resistance equals the stomatal resistance (H. — R, ) (b)) the stomatal
registance is unstressed by soil or air humidity and air temperature (Fy, — F; — F) = 1],

and s thus only light dependent; {¢) R, and B, are minimal and equal to 10 s m™ .
The theee curves in Fig. 3.12 fulfill these conditions: Case A correspond to results

with MOCAGE original settings (Foariim AW mF, Humin 250 5 m ). We
have noted discrepancies between observed and modeled incoming solar radiation, with
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mdel underestimation of the daily maximum. For instance, at cell 4, mean monthly
maximum incoming solar radiation ranged from 323 (in May) to 469 W n® (in October)
whereas Filzjarrald ef al. (1990) reported for the Amazonian forest [2°57 8, 39°5T'W),
during the wet season [April-May), measured maximum solar radiation above 800 W m =
every day, and Corswell ef al. (2002) cited similar values, again during the wetl season in
Amazonia (1743 5, 51727 W). This discrepancy between observed and modeled incoming
solar radiation can be attributed to several causes: firstly, both the spatial (2° horizontal
grid) and temporal (integrated Quxes over three hours) resolutions of the model data are
likely to smooth (in space and time) the incoming luxes. Secondly, it is konown that
the parameterization of the conveetion in ARPEGE [ Bougeanlt, 1983) tends to develop
convective clouds in the tropical regions earlier and more frequently than observed. Our
model underestimation of the solar radiation can lead to significant differences in Oy
deposition veloeity: in the case A presented in Fig. 3.12, Vo, 086G o s 1 with
Foter — 350 W n ™7, while we obtain Vo, — 1.00 o 57! with P ROO W m 2.

i
melorr

We looked at the influence of the various constants in Eq. 3.2: the 0.55 [actor that
determines the PAR from the incoming solar radiation, appears to be a high end value.
Much lower factors can be found in the literature, down to 0,40 (Schafer ef al., 2002).
When changing this factor from 0.55 to 0.40, deposition velocities diminished and were
thus further apart from observations, but relative changes were lower than 10%. We also
simulated veloeities modifying the F, 4.0, value from 30 to 15 W om = (E. Simon personal
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communication). Results are presented in Fig. 3.12 under case B (., — 250 5 m I}I: iy
deposition velocity 18 sensibly higher at low incoming solar radiation, about 0.2 cm s :
higher when Flo.. — 200 W om?, but differences are lower when the solar radiation
increases.

.f"i

Part of the too low deposition velocities of cells 1 and 4 is due to hydric stress: as the F.
coeflicient that represents this constraint gets lower, the stomatal resistance gets higher,
In the absence of hydric stress, Fo equals 1) but in MOCAGE, much lower values exist in
the equatorial regions: for instance, the mean 3 for November 2001 is 0.48 at cell 1 and
(.60 at cell 4. It appears that there are both underestimations of the soil rooting depth
and of the soil velumetric water content in MOCAGE: Calvet e al [1998) reported for
the Amazon forest ( ARME experiment) an annual mean soil water content as high as 3500
mm, for a soil depth of 8 m; the volumetric water content was thus 437 m® m?. These
values contrast with the ones used in MOCAGE: the annual mean soil water content
was S18 mm at oell 4 and 421 mm at cell 1, respective soil depths 2.1 m and 1.5 m,
and volumetric water contents 389 m® m " and 281 w”® m °. Delire ¢t al. (1997) went
even further on this issue of hydric stress indicating that in these equatorial regions the
forest did not show any significant moisture stress, neither during the dry nor during the
wet season. Therefore, it appears that, for these ecosystems, the parameterization of the
stomatal resistance should be independent of any water stress.

I'IH

As Noilhan and Mehfouf (1996) indicated that the F; parameter (that represents the
stomatal closure when the environment becomes drier) was crucial for forests, we con-
ducted a sensibility study over the period 6-10 December 2001: during this period, the
3, surface resistance at 12 UTC at cell 1 was particularly large and the O, deposition
velocity variability was caused by variations in F;. F; reads as follows:

Fy =1 = g l1.) — q.) (3.3)

where T, q, and q,.,(7,) are respectively the air temperature, the specific humidity and
the saturated specific humidity at the model lowest level, and ~ i3 a constant, set to 40
for foresta.

When changing the ~ coefficient from 40, its original value in Neilhar and Mahfouf
(1996) derived for a coniferous forest from the HAPEX-MOBILHY dataset, to 20, 12 UTC
3y deposition velocities during this 5-day period changed from 0.30, 0.29, 0.19, 0.36,



3.6 Evaluation of MOCAGE ozone deposition velocity over equatorial fords¥

0.27 com & ot 00,37, 0.30, 0.20, 0.42, 0.44 cm = ', Thus differences could be significant,
up ta 0L17 cm s . When changing the - coefficient from 40 to 10, differences up to
0.25 e s | appeared.

i

BITAETA

Finally, we investigated the impact of changes in /.. whose values are somehow contro-
versial in the literature ( Michou et al., 2004). The original MOCAGE value for equatorial
forests had been proposed by Manzi (1993) who indicated that he adjusted the R, ..
value, to reproduce the Bowen ratio measured in the Amazonian forest, to a value of
250 5 m ' higher than values observed reported in the literature that varied between 130
and 160 = m ', Manzi {1993) noted that the choice of the R value depended strongly
on the value of the model veg parameter, that represents the proportion of vegetation in
the model grid cell and determines the soil evaporation, especially for high values of veg
as this is the case in equatorial regions. Delire ef al. (1997), who used the same air-soil
interface as Manzi (1993), calibrated the 1, .. to another set of Amazonian observations,
minimizing the error on the surface fuxes, and obtained a value of 175 s m ' This opti-
mization was realized with the available data lasting for short periods, mostly during the
dry season. As a final example, measurements of stomatal resistance to water vapor of
a tropical forest in Rondania, Brazil, as part of the LBA-EUSTACH experiment, during
wat to dry and dry to wet season variations in 1999 lead to an .0, value of W0 s m ™!
(Kufin el al., 2002). We present in Fig. 3.12 simulated @ deposition velocity, considering
the hypotheses presented above for case A, but setting B, to 175 s m !, as in Delire
et al. [1997), and F_ . . to 15 W m? (so-called Case C). Differences between case A
and case C are striking, up to 0.45 cm 571

Other remarks

It is generally admitted that equatorial forests are a particular efficient sink for Oa and
mdels are "tuned’ to produce high values of Oy deposition velocity | Gonzeveld et al.,
H02a): Ganzeveld (personal communication) indicated that their model LAL was foreed
to 10 over tropical forests in order to simulate velocities of 2 om 7', However, recent
observations do not seem to confirm these large deposition veloeities. A first example
appears in Gul el al (2002) that reported measurements made during the dry season {23
September-2 Novermber 1999) at the Reserva Biologica Jard (RBJ) site of the LBA exper-
iment, {Rondonia, Brazil): midday O deposition velocity, measured by eddy-correlation
technique at 20 m above the forest canopy was of 0.6 cm = ', with a surface resistance
term of 130 s m ™. Another example, that comes again from the LBA experiment: Kufin
el al. (2002) reported stomatal resistance to transpiration for trees of a secondary forest,
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about 7 km south of the RBJ site: the lowest value of 1, was 33 s m ! ([considering an
LAI of ﬁ}, that gives an O Huem of about 54 5 m . We considered this R,,.... value, and
by setting the (R, + i) term to a minimum of 20 = m ', the maximum Os deposition
velocity was of 1.4 om 571 1t seems that deposition velocity over equatorial forests should
be further investigated, with both observations and modeling.

3.7 Ewvaluation of MOCAGE ozone and nitrogen diox-
ide deposition velocity over other tropical landcov-
ers

Table 3.7 presents mean 5 deposition velocities observed and modeled, over African
ecoaystems other than tropical forests: cell 2 corresponds to a humid savanna, and cell 3
to a dry grassland savanna. In the column Cros ef al. (2000) of Table 3.7, the velocity for
cell 3 (0.09 rm s ') has been calculated from the relationship between the LAL and the
I deposition veloeity proposed by Cros el al (2000) (eq. 7 of their article) that outlines
a linear relationship between these two varables,

Jur-Jul Nou-Des Crog el al. (2000)
Cell 2 0062 £ 0007 0.76 £ 009 .75
Cell 3 026 £ 0007 (.26 & (L0046 0.0

Table 3.6 - MOCAGE ©; deposition velocity fem 5 ') at 12 UTC, mean + stondard

deviation in June-July 2001 and in November- Decernber 2001, and derived from Cros
et al. 2000

Observations and model outputs agree for cell 2, with very comparable i, lower ob-
served F., from 5.8 to 7 s m ' for observations, and from 27 (in June-July) to 29 s m ™
(in Nowvember-December) for MOCAGE outputs, and with a seasonal eyele for MOCAGE
R (115 in June-July and 78 = ! in November-December). For eell 3, Cros el al. [2000)
estimation is clearly lower than model outputs, and the Cros ef al. (2000) relationship
between the LAL and the Oy deposition velocity does not seem to exist in MOCAGE
outputs.  We computed O, depogition velocity versus LAL over the two-month period
November-Decermber 2001, from a latitudinal band (65 - 10N, 18E - 22E) that comprised
16 MOCAGE cells: no relation appears between the two variables, and neither it does
betweon the velocity and the .r.:r.:t:r. parameter over the same region and period; we ob-
tained correlation coefficient of -0.05 and 0.23 respectively. Clearly, meteorological forcing
that impacts on the stomatal resistance, and land cover characteristics that influence on
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both the stomatal and non-stomatal uptake, prevent from generalizing such simple linear
relations.

We present in Table 3.7 observed resistance and depesition velocity values, both for
3 and NO., described in Kirkman el ol (2002); measurements of VO — NO; — Oy
exchange have been performed during two seasons of 1999 over a cattle pasture in Rondo-
nia (10°45'S, 62°21°'W), and were among the first observations from a soil and grassland
environment in the tropics where uptake resistance was measured on a daily basis. We
show here results only for the period 24 September-27 October 1999, “dry-wet” transition
(LAI=2.1, z, — 0.11 m) as Kirkman et ol (2002) indicated that O deposition velocities
showed little seasonal difference during 1999, Day observations fall between 06 and 18
loeal time.

R, day H. night Ko day  Fo night R doy K- might  Viday V3 night

Ny, median 23 (26) 51 (10d) 23 (23] 33 (46) 200 (243) 220 (1055) 0.4 (3] 0.3 (0.08)
N, QR 13 (28) 7B (151) 16 (18) 41 (42) 182 (11%) 149 (150) 0.6 (0.1} 0.6 (0.02)
), median 23 (26) 51 (104)  23{23) 33 {47 106 (120) 65 (252) 06 (05) 05 (0.3)
©q IQR 13 (28) 76 (151) 17 (18) 41{42) 101 (31)  50{13) 0.8 (02} 0.7 (0.1)

Table 3.7 - Observed (Kirkman et al., 2002) K., Hy, A, {in s m™ ') and Oy deposition
velocity fin cm s ) and MOCAGE values in parenthesis (see legt).

MOCAGE outputs from which median and Inter Quartile Range [1QR. difference
between the upper and the lower quartiles) have been caleulated are those of October
2001, 12, 15 and 18 UTC for day values, and 00, 03 and 21 UTC for night values. The
MOCAGE cell chosen is the closest to the observations with comparable vegetation cover
characteristics (175, 530W, LAI=3.3, 2, — 0.58 m), the cell of the actual location of the
measurement being a forest eell for the model.

Observed and modeled statistical values reported in Table 3.7 are quite comparable
for the day values of F., e, and F., both for &% and NVO:. On the contrary, MOCAGE
2, night median and IQR are about twice larger than the observed ones, and this could
be in part explained by the rejection eriteria applied to the observations: about B0 of
the night-time measurements were rejected during this period of observations because of
very low wind speeds and ‘or high thermal stability. There are important differences in
F_ at night that lead to notable differences in deposition velocities both for O, and N,
The lower night-time surface resistances for @, reported in Kirkman ef al. (2002), linked
in particular to “stomatal activity at night™ { Kirkmon el al., 2002) that is in conflict with
previous understanding, are not modeled. Kirkman ef ol (2002) concluded their article
saying that further work on forest canopy and pasture soil and plant surface V(: and
3 uptake processes was required to understand the diurnal pattern of canopy resistances
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observed in their study. It may be also that wet-skin uptake played an important role
in these observations. For NOo, MOCAGE R, at night are about five times higher
than observations. This resulted from the parameterization of the various resistances
other than the stomatal one that we adopted, as in Wesely [1989), that corresponds to
observations available when the Wesely (1983) scheme was developed. Furthermore, we
do not consider currently in the surface module of MOCAGE the rapid in-air reactions
between NO', NO,, and O, that may occur between the soll and the height at which
the deposition velocity is computed (about 20 m). Wesely and Hicks [2000) noted that
such a task represented a significant challenge to modelers, especially il the processes
were to be described adequately in regional and large-scale models. [ Gonzeveld ef ol
2002a.b) presented a two-laver canopy atmosphere-biogphere trace gas exchanpe model
that included the role of the canopy interactions in the net atmesphere-bicsphere NO.,
exchange Huxes, and was almed for use at the global scale. Comparisons of the NO.
Auxes calculated by the big-leal approach, such as the one adopted in MOCAGE, and
by this biosphere model confirmed the applicability of the big-leal approach for polluted
regions. However, for relatively pristine sites in the sub-tropics and tropics, where NO_
was a limiting factor in €25 and hydroxyl chemistry, there were distinet differences between
the multilayer and the big leal ¥VO_ surface Quxes. However, these model results may be
somehow in confliet with some observations: Kirkman el al. (2002) caleulated from their
observations a turbulent transport time generally at least an order of magnitude faster
than the chemical (between VO, Ny and O3z) reaction times. Therefore, they assumed
“slow chemistry”™ between the surface and their measurement heighe.

3.8 Conclusions

Dry deposition fuxes of czone and reactive nitrogen species have been computed at the
global and continental scales with MOCAGE, the CTM of Métdo-France. Comparison
of these Duxes with simulations from other models or observations revealed some differ-
ences over regional domains and /or seasons; this underscores the need for further direct
Hux measurements over large networks. In the second part of this paper, we investigated
MOCAGE CTM deposition velecities of Oy and NO. in tropical regions by comparing
them with observations reported in the literature. MOCAGE apparent underestimation
of 03 deposition velocity over equatorial forests can be explained partly by difficulties
in representing tropical meteorology, including solar radiation and soil water content. In
addition, it appears that the parameterization of the stomatal response to hydric stress
should be adapted for use in these regions. Furthermore, as the sensitivity to the minimum
stomatal resistance is striking, further work should be done to better characterize this bi-
ological parameter in equatorial forests. Ower non-forested covers, MOCAGE outputs,



3.8 Conclusions 141

both for @5 and N O, are quite satisfactory for day values, and underestimate deposition
at night. More generally, advances that could be implemented include a more realistic rep-
resentation of the leal conductance, taking into account the link between photosynthesis
and stomatal aperture, with a particular attention to night-time parameterizations.






Chapitre 4

Les émissions biogéniques de COVNM
dans MOCAGE

4.1 Introduction : les émissions anthropiques et biogé-
nigques dans MOCAGE

Le module de surface de MOCAGE inclut la prise en compte des émissions des gaz
et des afroscls par la surface; nous présentons dans ce paragraphe introductif les in-
ventaires d'émissions que nous utilisons afin de placer dans un contexte plus général les
fmissions biogéniques de Compaosés Organiques Volatils Non Méthaniques [COVNM] que
nous avons paramétrisées (voir les autres paragraphes du chapitre).

81 existe de nombreux inventaires d’dmissions générés pour des applications régio-
nales spécifiques, les ressources humaines et matérielles indispensables pour développer
les inventaires globaux nécessaires aux modéles de Chimie Transport tels MOCAGE ont
conduit & des actions coordonndes, jusqu'd un certain point, dans des projets européens
ou internationaux. Les inventaires que nous avons pris en compte dans un premier temps
sont, ceux recommandés par le programme international IGBP/IGAC/GEIA', dont nous
avons normé les totaux annuels selon JPOC (1995) afin d’assurer une cohérence entre
cos inventaires développds par compost chimigue. Les espdees b les sources considérdos
sont décrites dans Michou and Peuch (2002} (voir section 1.8). Deux autres inventaires
globaux, ot plusieurs inventaires régionaux dont par exemple Uinventaire EMEP et Minven-
taire ESCOMPTE générd spécifiquement pour la campagne [voir chapitre 2) ont ensuite
étd prépards pour les besoins de MOCAGE : spatialisation sur une grille compatible,

Hnternatlonal Geosphere Blosphere Program |/ Internatlonal Global Atmospherie Chemistiry [ Glohal
Emlssion Inventory Activity, see hitp :/www.gelacenier.org
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regroupement selon les sources MOCAGE, répartition des COV émis selon les COV du
schéma chimique, ete... Le tableau 4.1 présente ces deux inventaires globaux : “MOZART™
est utilisé dans le modéle MOZART du NCAR (communication personnelle de L. Em-
mons et J-F. Lamarque, 2004) et “IPCC™ fut fourni aux modéles de Chimie Transport
qui ont participé 4 l'exercice de modélisation “2030 Photocomp™ (vair chapitre 3). Les
drmissions “MOZART” sont une combinaison des émissions POET [(Mivier ef al., 2003),
EDGAR v3.2 {Olivier ef ol., 2001), MOZART-2 (Horowilz el al., 2003), et van der Werf
el al. (2003) pour les feux de blomasse; les émissions “IPCC” regroupent les émissions an-
thropiques de U'lnstitute for Applied Systems Analvsis [IIASA), et les émissions des feux
de biomasse EDGAR v3.2 normées avee les résultats de van der Werf ef al. [2003) (pour
plus d'information voir Dentener el al. (2004)). 11 est & noter que les fichiers d’émissions
IPCC” n'incluent que les sources anthropiques; pour les sources biogéniques exercice
de modélisation a simplement recommandé des totaux annuels dmis. Les émissions “MO-
ZART™ et “IPCC” sont toutes deux représentatives de 'annde 2000, alors que le jeu de
données GEIA représente 'annde 1990, Ces trois inventaires ont une résolution spatiale
de 17, et une résolution temporelle mensuelle, saisonniére ou annuelle selon espéee émise
et /ou la source considénbe.

L'examen du tablean 4.1 ci-dessous permet de souligner plusieurs points :

— les totaux de certaines émissions des trois inventaires sont notablement différents,
par exemple pour les émissions de C0 dus aux feux de biomasse (T00 Tg({CO) pour
GELA, 392 pour *MOZART” et 507 pour “IPCCT). D'une maniére générale, ces
différences peuvent refléter un ou plusieurs des points suivants : (1) la variabilité
des émissions d'une année sur 'antre (les émissions de feux de biomasse pour U'annde
2000 sont proches de la climatologie, alors que la variabilité inter-annuelle est forte
[ Sehultz et al., 2002)), (2) la tendance sur la décennie, (3) les connaissances acqguises
qui permettent de mieux quantifier les émissions, ou (4) Uincertitude attachée aux
CINLSRI0NS,

Ces incertitudes sont 1ides en partie & la qualité des statistiques nationales ou inter-
nationales nécessaires 4 la mise en place des inventaires : consommation énergéligue,
trafic routier, facteurs d'émissions, ete... ; cos statistiques ne sont toutelois pas dis-
ponibles pour la plupart des pays en voie de développement. Leg incertitudes sur
les émissions de OOV sont particuliérement grandes car les inventaires globaux ne
fournissent que les émissions d un certain nombre de familles de COV; ces dmissions
en familles doivent étre ensuite réparties en émissions despéees du schéma chimigue
du CTM selon des spéciations découlant d'¢tudes non exhavstives. Pour les sources
biogéniques, les composés dmis tels les COV oxygbnés sont encore mal connus, de
mérme que les processus o dmissions lics entre autres aux conditions météorologiques
et & la végétation {voir le paragraphe 4.2). Les tableaux en Al dans annexe A ont
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été mis en place pour les inventaires EDGAR v2.0 [ (Mivier et ol.,, 1996) ¢t EDGAR
¥v1.2 (Mivier ef al., 2001); ils quantifient, autant que possible & ce jour pour des
inventaires globau, les incertitudes par espdee dmise et par source d'#missions : ces
incertitudes varient de 10 & plus de 100%,.

— pour d'autres émissions les totaux annuels de 1990 et 2000 sont assez proches; ils
peuvent cacher toutefois des disparités régionales importantes. La figure 4.1 illustre
cette affirmation : les émissions anthropiques de N O_ en 2000 {total 27.7 Te{N) an ™!
pour “IPCC” et 27.8 pour “MOZART™) sont plus faibles en Europe de 'Ouest,
mais plus fortes en Chine, Inde et Afrique du Sud que celles de 1990 (total 24.0
T[N} an '), pour des émissions globales quantitativement comparables, aux incer-

titudes inhérentes aux inventaires pros,
GEIA MOZART

Pz, 4.1 - Emissions de NO, de souwrce entliropigue, sur wne grille 17 0 les émissions
TEIA sonl représentatives de Vannde 1990, les dmissions “MOZART" de Pannde 2000
(10% giN) eetl ™ an' ).

A ce jour, les trols inventaires d'émissions peuvent étre emplovés pour les simulations
a 'échelle globale. Parallélernent, les simulations peuvent aussi prendre en compte divers
inventaires régionaux; un exemple de sensibilitd aux émissions est présenté dans Dufour
et al. (2004) qui diagnostique 'impact sur le domaine RSEQDE de 'utilisation de trois
inventaires, I'inventaire GEIA/EDGAR global, 'inventaire GENEMIS de résolution 9 km
sur 'Europe, et Minventaire ESCOMPTE développé spécifiquement pour cette campagne.

Nous présentons dang Uannese A des informations complémentaires sur les dmissions,

parmi lesquelles les sources répertorides dans I'inventaire EDGAR v2.0 ot dans MOCAGE,
les “lamilles” de COV des inventaires EDGAR v2.0 et “MOZART™, et les totaux annuels

des émissions des COV du schéma chimigque RACMOBUS utilisé dans MOCAGE.
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“GEIA/EDGAR” “SMOZART “1PocT
Espaica Znurca Tot. Source Tot. Sowrce Tot.
Wik sAnthro. PEN I Anihra. TR A [ncdustriel MLE A
Tl ¥} an~?
Bipcomb. A AL Traflc 6.0 AL
Tralt. dicheis 0.3 A Dhomest g ue 1.4 A
Sols cont. 14 &L Sods pont. M. 2.3 AL Zals comt. a0 M.
Foux bloma. B0 AL Feux biloma. [FERT Feaax hlomn 1.1 M.
Avians 0.5 Awloms 0.4
Eclairs i} Edlairs TA
Towles sourcos 408 Tgtes RoUres 474 Toutes sOLrceEs L5
CH, Fuel fosslle T Anihea. AL [ndussiriel EEEIEN
Tl H, ) an !
Tiil. mals 4 aTs AL Ruminanis 530 A Agricole 2168 A,
tral. dichets
Termlies AL Rz (a1 T Toreiics 2h.00A.
Marécages 116 M. Biogtnlgue 147.00 M. Martragns 1600 K.
Clctans Gl ML Cheians 15.0 M.
Traii. decheis 14 A Autres .0 AL
Bipcomb. 1340 AL
Foaux hiloma. 1700 ML Feux hlomn 8.8 M.
Towles sources LAl Trabes poUrCes 4350 Toutes sOLrCEs ald.2
200 Fusd 450 A, Anihra, 4080 AL [ncduastriel aATE N
Ty 1) an~!
Bineoamk. TN AL Trafle 194.5 A,
Tralt. dicheis B AL Dhomest g ue 2543 AL
Viggitatlon 150 M Cetans -+ Vigitatbond.o M.
Cichans F1.r M.
Foux blema. T AL Feux hioma. Az M. Feaax hlomn H0T.0 N
Towles sources 1150 Trabes RoUNes 1141.0 Toutes sOWrces 11224
COVNA anth,  Fusl 170 A, [ncduasiriel 0.3 AL
Tgan™*
Hiacmm. amdl AL
Splvants ol AL Trafic 47.4 AL
Trafi: 464 A
Auires aah Al Artres 1524 A, Domesilgue 248 AL
Foux hioma. E2.2 AL Feux hlomn 312 AL
Towles sourcos 14210 Tgtes RoUres 4.6 Toutes sOLrceEs 147.0
O hbkaa.
Tyl ) an !
Isopréme nod M. Tsoprne w3 AL [moprdna: 3 AL
Mompterpinis 127 M. Monpierpines 127 Al Manoterpénes 127 M.
Auires COW din b Auires GO0 1 WL Autres OOV 260 M.
Sl Fueld fossl. 4 In- T AL [ndusiriel 438 AL
T3] an—? dus.
Trafic a6 AL
Domestlgque 4.7 A
Foux bilema. TE A, Frux hlomn 1.4 M.
YWilcans 7.5 A Waloans 4.6 A
Towles sourcos HOLY Toutes BOILIS T.1

Tak. 4.1 - Deseription des inventaires “GEIA /EDGARY, "MOZART" et “IPCCT, A, pour

émissions annuelles, M. pour émissions mensuelles (voir références dans le lerte).
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4.2 (Généralités sur les émissions biogéniques de COVNM

Alors que certaines espéoes chimigques sont essenticllement fmises par des sources an-
thropigues (voir tablean 4.1), les émissions & 'échelle du globe des COVNM sont essen-
tiellement dues & des sources biogéniques. Guenther ef al. (19953) estiment que les sources
biogéniques émettent. environ sept fois plus de COV que les sources anthropiques. On
regroupe généralement ces composés, trés nombreux, un millier ont déja &té identifids, en
quatre catégories : lisopréne (), les monoterpénes (de formule chimique C, H. O,
n-pinéne, pinéne, limonéne, ete..), les autres COV réactifs (ORVOC) dont la durée
de vie est inférieure 4 1 jour et qui incluent des esploss trds réactives telles les alodnes
mais surtout des composés oxygénds, et les autres COV [OVOC) dont la durée de vie est
supérieure 4 1 jour, comme le méthanol CH,O0H par exemple.

A ce jour, la majorité des mesures a concernd l'isopréne et les monoterpénes dans les
régions tempérées | Greenbery ef all, 2004) ; Vestimation régionale, et 4 fortior globale, des
emissions de COV biogénigues est alors limitée par la méconnaissance des taux d'émissions
pour un grand nombre d’espéces wigétales et de COV. Les incertitudes sur ces émissions
sont done encore importantes ; Guenther of al. (2000) &valuent que ces incertitudes peuvent
atteindre 300 pour les émissions estivales d'isopréne de certaines catégories de végétation,
et un fcteur 10 pour d'autres COV. Nous avons toutelois relevd dans la littérature les
informations suivantes, qui permettent de qualifier, sinon quantifier, ces émissions.

Guenther (1999h) rapporte que, sur Uensemble du globe, annuellement, 90% de liso-
préne, 88% des monoterpénes et 90% des antres COV sont dmis par le feuillage, les sols
continentaux constituant la seconde source en terme d'importance quantitative. Le fux
global est dil essentiellement aux dcogystémes équatoriaux, de part leur densitd foliaire
dlevie, et les températures chaudes tout an long de année dans ces régions. Les émis-
sions mensuelles varient de moing de 20% d'un mois sur Pautre dans les zones tropicales,
et d'un facteur 3 dans les réglons tempérées et boréales [ Guenther, 1999b). Sur I'Amé-
rique de Nord, Guenther ef ol (2000) estiment que le Qux de COVNM se répartit ainsi :
isopréne, 359 du Qux total ; 19 espices de terpénes, 25% du fux total ; et 17 autres es-
péoes de COV, 40% du flux total. En Europe, les foréts et antres types de végétation sont
la souree principale de COVNM, avec des émissions de 11 TgC an ' pour les couverts
forestiers, 1.4 TeC an™' pour les cultures, et 1.2 TeC an ' pour les prairies | Simpson et
al., 1999). Nous présentons dans le tablean 4.2 les pourcentages ' émissions d'isopréne,
de monoterpénes et autres COV, dues aux forées, prairies et cultures en Europe, résultant
des simulations de Simpson ef ol (1999). Ces pourcentages montrent que les émissions
des prairies et des cultures ne sont pas négligeables. Les émissions sont fortement dépen-
dantes de la gaison, comme déji indigué, et dans plusicurs pays d'Burope elles dépassent
les émissions d'origine anthropique pendant les chaudes journdes estivales. L'isopréne et
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plusicurs monoterpénes sont alors considérds comme primordianx dans la détermination
des budgets locaux et la formation de panaches d'0; [Simpson ef al, 1999).

Foréts Prairies Cultures

Isppréne 947, G 05
Monoterpines  95% 2% 3%
Apires COY LA 18% 2TE

Tab. 4.2 - Importance relative des émissions d'isopréne, monolerpénes ef autres COV,
par trois lypes de végélation en Europe, d'aprés e modéle de Simpson et al. [1999).

4.3 Meéthodologie de la paramétrisation

Dang le module de surface de MOCAGE, nous avons dans un premier temps utilisé
I'inventaire mensuel de Guenther ef ol (1995) (voir paragraphe 4.1); puis nous avons
fait le choix de mettre en place une paramétrisation de ces émissions afin de refléter an
micux leur dépendance envers certaing facteurs météorologiques. Nous ne modélisons que
les émissions de la source feuillage, les autres sources (sols, océans, ete...) générant des
dmissions au moins dix fois inférieures. Les options retenues, détaillés dans les paragraphes
qui suivent, reflétent tout d'abord le souci de représenter la complexité de ces dmissions
4 I'échelle planétaire; & Péchelle de 'Europe, la bibliographie nous a incités 4 faire des
choix gquelque peu différents, notamment d'exploiter 'information disponible sur certaines
easences d’arbres (facteur déterminant pour la nature et le nivean des émissions). Toute-
fois, d'une mani¢re générale, la complexité icl mise en place est volontairement minimale,
compte-teny des fortes incertitudes gqui existent encore dans cette problématique. Nous
nous limitons aux éléments essentiels mis en évidence et validés pour la modélisation
d’échelle régionale A globale.

4.3.1 Algorithme général

Le flus d'émissions F' (en pgC m h') s'exprime, selon Guenther et al. (1993), par :

F — ey (4.1)
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— = : facteur d'émission {pgC g~ ' feuille h™') pour une espéce végétale donnée, & une
température de référence de 30°C, et pour une densité de Aux de photons photo-
synthétiques (PPED, voir définition en 4.3.2) de 1000pmol photons m ™= g

- D : densité de biomasse foliaire ou densité foliaire (g fenille m™~ sol)

— =+ : facteur correctil environnemental (sans dimension) qui repriésente Ueffer de la
température, et dans certains cas de la radiation solaire, sur les @missions.

L'algorithme de équation 4.1 simule correctement 1a variabilité horaire des émissions
d'isopréne, mais est insuffisant pour représenter les variations & des échelles temporelles
allant de la semaine & la saison [voir Pétron et al. (2001)); 4 ces &chelles de temps, les
“degrés cumulés” et les conditions d’humidité dans le sol sont deux des facteurs qui influent
A la fois sur le déclenchement et le taux des dmissions. Nous ne prenons pas on comple ces

facteurs *basses réquence” dans la version de la paramétrisation des émissions de COV
que nous présentons el

Guenther ef al. (1999a) prisentent une modélisation des émissions d'isopréne qui utilise
des mesures régionales et gqui pourrait permettre d'estimer les émissions 4 1'échelle du
globe. Cette modélisation inclut, en complément des paramétres de Guenther ef al (1995),
des termes qui représentent 'age de la feuille et la fraction d'isopréne émise par le couvert
végital transférée dans atmosphére au-dessus du couvert. Les émissions de Guenther et
al. [1995) et Guenther b al. (199%a) différent d'un facteur 5 et plus en des périodes et lieux
précis, mais les totanx annuels sur le domaine &quatorial EXPRESSO (voir Guenther ef al.
(1999a)) ne différent que de 14%, certains paramétres étant corrélés et d'antres anticorrélés
(Guenther et al, 1999a). On peut noter toutefois que Guenther ef al. (1995) emploient
des températures movennes mensuelles alors que Guenther et all [1999a) utilisent des
températures horaires, ce qui peut générer en soi des écarts significatifs entre les émissions
d'isopréne. Nous ne prendrons pas en compte dans notre approche les développements de
Guenther el al. [199%9%) car nous ne disposons pas de certains types d'information ; de
plus des &tudes de terrain récentes corroborent les estimations obtenues avec 'dquation
4.1 {((heen and Hewitd, 2000).

Enfin, bien que certaines études indiguent gue utilisation d'un algorithme de transfert
d'énergie pour évaluer la température de la feuille soit importante (voir Guenther et al.
(2000)), nous n'avons pas inclus ce facteur de complexité dans notre paramétrisation,
et nous avons suivi en cela Simpson ef ol (1999). Simpson et al. (1999) rapportent que
des testg sur des espdees vidpitales europdennes sugeérent que les émissions sur I'Europe
simulées par les deux approches (avee et sans algorithme de transfert d'énergie) différent
d'environ 20%, mais que de nombreuses incertitudes sont lides aux modéles ewe-mbmes,
ef que de tels modéles n'ont pas &8 viritablement validés dans les conditions propres A
I"Europe.
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4.3.2 Facteurs correctifs environnementaux

Pour les émissions d’isopréne, -, est fonction de la radiation solaire et de la tempéra-
ture de surface. Nous avong adopté la formulation suivante, citée dans plugieurs références
[ Guenther et al., 1995; Simpson el al, 1995, 1999) :

Tima II:-:I.l'. II:-'T' {"12]

ofl Cp exprime la dépendance & la lumiére, et Cr celle 4 la température :

ey
J l I ﬂ:!':-__-_":

e [T—Ta)
EXp _LI.-_:‘?‘.[TT‘

)
L+ exp WToT

on (4.3)

Cr (4.4)

ot Q est le PPFD (g moles m™? 57'), o — 00027, e, LOGE, e1q AS000 J med L,
ope = 30000 J el 71, T, = 303 K, B = 8314 0 KV el Ty — 314 K, et T est la
température de la feuille, qui dans notre approche dénommée *non canopy approach”, est
celle de la température de la surface. Le PPFD est Ménergie movenne dans la bande de
fréquences du PAR (0.4-0.7 pm), divisfe par 'énergie du photon & la fréquence médiane
(051 pm), 2.35<10° J moles ! [Oke, 1987). Nous calculons le PAR comme dans le modéle
Méso-NH - PAR — 048 R, ot 7, est le Hux solaire incident & la surface.

Mous avons considéed gue les dmissions de terpénes sont contrdlées uniquement par la
température de surface T [ Guenther et ol., 1995; Simpson et al, 1995, 1999) :

d-\|".r.l1-'.lr|.-'.l ':'-"'-'I'-"ll-'rl:'r - 'ra :Il {45]

ol =008 K1

Pour les autres COV, la dépendance aux facteurs environnementaux est & ece jour
inconnue | Guenther et al., 199%). Nous avons fixé v & 1 dans notre paramétrisation sur
le domaine global, choix effectué & la lecture de Guenther ef al. (1995). Nous avons appris
par la suite que Guenther et al. (1995) avait en fait adopté pour les OVOC le facteur
environnemental des monoterpénes (communication personnelle de A. Guenther). Nous
avong alors utilisé ce facteur dans notre modélisation sur le domaine Europe, eomme ont
fait Simpson et al. (1993, 1999) ; ce choix a un impact important (voir le paragraphe 4.6).

La figure 4.2 représente les gammes de variations de ces facteurs environnementaux.
La variation exponentielle du facteur pour les monoterpénes st certainement irrdaliste A
haute température (M. Staudt, communication personnelle). Elle est également probléma-
tigque pour un modéle d'émissions en cag de températures de surface supérieures 4 40° C,
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comme par exemple durant 1'é6é 2003 en France ; nous proposons de seuiller ce facteur &
une valeur maximum de 2, qui correspond & des températures de 377 C environ observées
sur des arbres méditerranéens.
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4.4 Données d’entrée

4.4.1 Végétation et climat

Nous avons pris pour jeu de données de paramétres de surface de départ ECOCLIMAP,
déerit dans Masson ef ol (2003). ECOCLIMAP inclut, sur U'ensemble du globe, & 1 km
de résolution, le type de surface et les paramétres associés nécessaires 4 Uinitialisation des
schémas de transfert sol-vépétation-atmosphére utilisés dans les modéles de prévision du
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temps et du climat. Parmi ces paramétres, on peut citer la fraction de wégétation et la
longueur de rugosité, qui sont annuels, ou le LAL qui lui est mensuel. 215 dcosystdmes
ont été identifits dans ECOCLIMAP en regroupant des informations “type de couvert”
(17 classes & échelle du globe), “climat™ (16 classes), et NDVI [Normalized Difference
Vegetation Index) de I'instrument satellitaire AVHRR.

Nous avons préalablement agrégé ECOCLIMAP & 0.05° de résolution sur Pensemble
du globe afin de traiter ces donndes A trés haute résolution spatiale dans un temps de
caloul raisonnable. Puis nous avons bitl notre paramétrisation sur les donndes suivantes ;

— 17 classes de végitation, listées dans le tableau 4.3 et cartographides dans la figure
4.3, sachant que la classe 12 regroupe les sols nus, les zones urbaines, celles recou-
vertes par la neige ou la glace, les terres inondées, les lacs et les ocfans. A chacun
des points de grille (0.05° ) est associé un type de surface qui est le type de surface
dominant parmi les pixels élémentaives (1 km) I'ECOCLIMAP qui correspondent
A ce point de grille.

— 16 classes de climat, listées aussi dans le tablean 4.3.

— les LAL mensuels [voir figure 4.5). A chaque point de grille est associé la moyenne
des LAL des pixels élémentaires correspondants " ECOCLIMAP.

Vagetatlon ECOCLIMAP  Clmat ECOCLIMAP Clmat MOCAGE

1. Mpmdleleal evergreen fonest 1. Moderate polar FPolar
. Erpadleal’ evergreen forest 2. Palar

4. Neodlobeaf decbdoes forest 3. Extrema subpolar

4. Broadleal decldwous forest 4, Mlarine subpolar

5. Mixed forest &, Coal marine Temperate
6. “Wondland i, Coenl littoral

7. Wooded grassland 7. Humid continental

&, Closed shrubland %. Seminrld comtlnenial

. Open shrubland 9. Diry summier subiroploal

10. Grassland 1. Imtermediate desert

11. Crop

12, (Rher land cover 12, Tropleal desort Trapleal

13. Semlarld tropleal

14, Wet and dry tropleal
15, Wei equatarial

16, Trade wind Hitoral

Tar. 4.3 - Calégories de végélation (voir figure 4.5) el de climal {voir figure 4.4) & partir
desguedles sond construiles nos simulalions,
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Fiz. 4.3 - Classes de végélalion ECOCLIMAP (résolution 0.05" ) ulilisées pour géndrer les
émissions de COV & Uéchelle du globe. Les différentes classes, de 1 & 12, sonl présentées

dans le tablean §.5.

Fiz. 4.4 - Classes de climal MOCAGE wtilisées pour générer les émissions de COV &
échelle du globe (voir texte).
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4.4.2 Facteurs d’émissions et densités foliaires

Le choix des catégories de vigbtation et des valeurs des facteurs d émission = et de den-
gité foliaire 1) qui v sont associées peut générer des Hux quantitativement trés différents.
A léchelle du globe, nous avons mis en place plusieurs simulations d'émissions de COV.
Elles utilisent toutes la météorologie des analyses opérationnelles ARPEGE de Pannde
2000, mais différent par les catégories de végbtation et/ou = et D). Les choix que nous
avons [ait reposent tous sur la littérature récente; afin d’illustrer la sensibilité des Qux
d'émission & ces cholx, nous présentons cl-dessous les caractéristiques de notre premidee
simulation [simulation A) ainsi que de celle que nous avons finalement retenue dans le
module des échanges en surface de MOCAGE (simulation B).

Domaine global simulation A

Nous avons retenu pour notre premidére simulation les catégories de végétation et les
facteurs d'émissions de Levis el al. (2003) utilisés dans le module d'émissions de COV du
modéle de climat du NCAR (CCSM). Ces catégories de végétation, en nombre imité, sont
celles discernables par satellite : plantes annuelles versus pluriannuelles, fenilles cadugues
versus persistantes, aiguilles versus feuilles. Des informations climatiques trds générales
sont aussl utilisées pour distinguer certaines classes de végétation. Dans notre cas nous
avins combing

— 12 classes de eouverture végétale ECOCLIMAP (voir tableau 4.3 et figure 4.3) ; pour
les classes de végdtation ECOCLIMAP qui rassemblent. des végétations différentes,
telles “Mixed forests”, “Woodland” et *Wooded grassland”, nous avons retenuy, en
discussion aver J.-L. Champeany (communication personnelle), la végdtation domi-
nante, par exemple “Grass or crop” pour “Wooded grassland™

— 16 classes de climat ECOCLIMAP que nous avons agrégées en trols catégories,
climat polaire, tempéré et tropical. Le climat tropical, par exemple, regroupe les
climats ECOCLIMAP Tropical desert, Semiarid tropical, Wet and dry tropical, Wet
equatorial, et Trade wind littoral (voir le tableau 4.3 et la figure 4.4).

Nous caleulons selon Levis ef al. (2003), la densité foliaire 1 en divisant le LAL (m”
feuille m? sol) par la “Specific Leal Area” [SLA, m” feuille g~ ! feuille). Les valeurs de SLA
retenues sont celles de Levis ef ol (2003). La figure 4.5 souligne la variabilité saisonniére
du LAL lide & la fois A la saisonnalité des cultures, mais aussi 4 celle de la végétation des
sous-bois dans les zones tempérées ou bordales [voir Masson et al. (2003)).

fruenther (1999b) indique que Uincertitude associée aux estimations de la densité fo-
liaire contribue largement aux incertitudes de la modélisation des émissions biogbnigues.
Cette densitd foliaire est liée & la production primaire nette, elle-méme dépendante o aprés
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LAl Janvier

LAl Juillet

Fiz. 4.5 - LA ECOCLIMARP, pour les mois de Janvier ef de Juillel,
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Guenllier ef al. (1995) de la température movenne et des précipitation annuelles. Elle peut
done varier significativement d'une année sur 'autre ; nous ne prenons pas en compte ces
variations.

Les catégories de vegétation de cette simulation A de MOCAGE, ainsi que les facteurs
d'émissions correspondants sont présentés dans le tablean 4.4

Domaine global simulation B

MNous avons adoptd pour cette simulation, et plus généralement pour la paramétrisation
des émissions de COVNM dans MOCAGE a Uéchelle du globe, les catégories de vépgétation,
et leurs paramétres associés, que nous présentons dans le tableau 4.5 et dans la figure 4.6.
Les raisons qui nous ont amends & faire ces cholx sont énoncées dans le paragraphe 4.5.1.
Les simulations A et B différent par plusieurs points

— la simulation B a une catégorie de végétation supplémentaire *Savannas”, qui eor-
respond aux vigétations ECOCLIMAP “Woodland” et “Wooded grassland”™ dans la
zone de elimat MOCAGE *Tropical”. Les facteurs o dmission ont &6 choisis d’aprés
(Mter et ol (2003) pour lisopréne (8 peC g ' h™'"), Guenther ef al. (1995) et Ofter
et al. (2003) pour les monoterpdnes (1.6 ppC g ' h™'), et Guenther ef ol (1995)
pour les OVOC et ORVOC (15 peC g ' b ')

— pour les catégories de végdtation 1, 2, et 3, les facteurs d’émission de Msopréne et des
monoterpénes sont plus importants dans la simulation B {par exemple, pour “Polar
needleleal evergreen forest” 8 peC g ' b ! versus 4 upC g ' b ') 1ls correspondent,
ou se rapprochent, des facteurs de Guenther ef al (1995). Les SLA sont ceux de
Guenther el al. (1995).

- pour la végitation “Tropical broadleal evergreen forest” nous avons augmenté les
facteurs d'¢missions pour les monoterpénes et les OVOC, et adopté dans la simula-
tion B les facteurs de Guenther ef al. (19953). L'incertitude sur ces facteurs dans les
régions tropicales est encore toutefois particuliérement importante : Greenbery el al.
(2004) rapportent des tanx d'émissions d'isopréne et de terpénes mesurdés 4 alde
de ballons plafonnant, done & Iéchelle de CTM régionaux ou globaux, au-dessus de
trois écorégions de la forét tropicale humide amazonienne. Ces taux différent d'un
[acteur guatre pour 'isopréne, et d'un facteur 2 pour les terpénes. Nos valeurs de
SLA et de LAL (80 g m * entre 5 et 6) sont quant & elles proches des moyennes
préconisées par Greenberg ef al (2004)(85 g m ™, 5.7).

— enfing, nous avons adoptd pour la catégorie “Grass or Crop” les facteurs de Guenther
et al. (1993) pour 'isopréne et les monoterpénes, alors que Lewis et al. (2003) dénient
toute émission d'isopréne par ces végdtations [facteur d'émission nul).
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Wigatation MOCAGE BLA (53] Isoprdna Monotarpdnas OHRYOC OvoC
m g pEC gt h! FEC g B! sECE Rl aglg ! h!
1. Palar needbdeal evergreen forest O AHIEES [160) 4 2 1 1
2. (Hher nesdlekal overgreen forest OudHIEES [180) ¥ 2 1 1
3. Meedlgleal decidusus forest DLONGEES [160) il 1A 1 I
4. Tropical broadlal evergreen forost OLANLESD (B ] 0.4 1 1
&, Crher broadleal or shrub OLINLESD (B a4 oy 1 1
i, Grass or Crop DAL [ 10} 1] 0.1 1 1
T. (rher land cover 1] il 1] 0

TaB. 4.4- Catégories de végdlation, facleurs d émissions el SLA adoptés o Uéchelle globale,

simmdntion A.

Vigétation MOCACE SLA () Isopréns Monoterpénes ORVOC OV
m’ g PECE'h' ugCg'h!  ugCg'h! gl b

1. Palar needbdeal evergreen forest {LDOET [ 13d1) B 4 1 1

2. (rher nepdlekeal evergreen forest (LDGET [ 1241 4 L4 1 1

3. Meedleleal declduous forest AL0DGT [ 1541 H L4 1 1

4. Tropical broadlsaf evergreen forest  0.00250 (&40) 24 0.5 1.5 1.5

A, (hher broadieal or shrub (L012R0 (=d0) b2 0.4 1 1

. Savannas LT | LT H 1.4 1.5 1.5

T. Girass or crof 0L.0IHND [ LD i 0.2 1 1

H. (Rher land cover {1 0 {1 i

TaB. 4.5- Catégories de végétation, facleurs démissions el SLA adoptés o Uéchelle globale,

sirmdntion .
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FiG. 4.6 - Classes de végétation MOCAGE utilisées pour géndrer les émissions de COV
d échelle du globe (sirmulotion B). Les différenles closses, de 1 4 8, el leurs focleurs

d'Ernissions sond présentes dons le tobleau 4.5,

Domaine Europe

Nous avons choisi d'adopter pour le domaine Europe de MOCAGE (voir paragraphe
1.1) des informations présentées dans Simpsornt el al. (1995) et Simpsen el ol (1999),
articles dédiés aux émissions biogéniques en BEurope. Ces articles indiquent gue le faible
diversité de la vépétation en Burope, contrairement aux zones tropicales par exemple,
rendent possible une approche de modélisation des émissions de COV par espdee vip-
tale. Cette approche par espéee végétale, que nous initions simplement ici, permet de
s'affranchir de la difficulté d'attribuer un facteur d’émissions par écosystéme, dont les
dmissions vont étre détermindes par sa composition. Simpson et al. (1999} rapportent par
exemple que les émissions de foréts de feuillus en Allemapgne ont des facteurs d’émissions
= entre et 40 peC g ! b ! selon la proportion de chiénes et de hétres dans 'écosystéme.
MNous avons mis en place notre paramétrisation & partir des données suivantes :

- les types de végétation ECOCLIMAP, présentds dans le paragraphe 4.4.1;

- linformation du tableau 2 de Simpsen et al. (1995) qui indique les pourcentages
de chénes, autres fenillus, épictas et autres coniféres dans les foréts de chague pays
d'Europe. Nous avons attribué ces pourcentages a4 chacun deg points de grille &
0.05" du domaine & "aide du Systéme d'Information Géographique Arcview.

— nous avong ausa fait la distinetion entre les chénes méditerrandens of les autres
chénes [Northern Europe cak dans le tableau 4.6). dont les émissions sont tris
différentes, en utilisant le délimitation du climat méditerranéen du jeu de donndes
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ECOCLIMAFP. Nous présentons cette zone de climat dans la Ggure 4.7.

— finalement, nous avons pris en compte le pourcentage de lespéee “Epicéa sitka” au
Rovaume-Uni (81% des épicéas), au Danemark [20% des épicéas), et aux Pays-Bas
(13%: des épicdas, voir Simpson el al. (1995)).

Pour l'isopréne, nous avons reteny les facteurs d'émissions de Simpson et al. (1999,
saul pour les chénes méditerrandens ; pour ces chénes, dont nous ne pouvons différencier
les espéees comme le fait Simpseon el ol (1999), nous avons utilisé le facteur de Simpson et
al. (1995) (4 upC g ' h™'). Nous avons affecté un minimum de 0.1 pgC g ' h™! & toutes
les catégories de vigétation, & 'exception de la catdégorie “Crop”, ainsi que le recommande
Sinpson el al. (1999),

Pour les monoterpénes, nous avons considérd & ce stade gu'ils dépendaient de la seule
température de surface, bien que des observations aient montré que certaines espéces,
en particulier méditerrandennes, dmettent différemment suivant la radiation solaire. Nous
avons retenu les facteurs d’dmissions des tableaux 2 et 3 de Simpson ef ol (1999), ou de
Guenther (1999b) ; ils varient de 0 & 11 ppgC g ' Wt

Pour les autres COV, nous avong retenu un facteur d'émissions indépendant de la
végitation, 1.5 pgC g ' h! selon Simpson ef al. (1999) et Guenther (1999h).

En ce qui concerne les densités de biomasse, Simpson el ol (1995) indiguent que les
densités sugpénées reposent sur un nombre limitd de mesures, et que selon les auteurs,
les valeurs proposées varient du simple an triple : par exemple pour les coniféres, cer-
taing auteurs utilisent 400 g m™~, alors que d'autres utilisent des valeurs allant de 700
A 1400 g m . Nous avons repris les valeurs adoptées par Simpson ef ol (1995), tout en
notant gqu’elles sont supérieures & celles gque nous avons utilisées dans notre paramétrisa-
tion sur le domaine global. Le domaine Europe est [imitd au Nord par la latitude GON,
et done la densitd de biomasse des coniféres du domaine Europe est & priori plus élevée
que celle des coniféres du domaine globe. Pour les autres catépgories de végétation, nous
avons simplement repris les valeurs de Simpson et ol (1993) (tableau 3) et Simpseon el al.
(1999) (tableaux 2 et 3).
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Vagetatlon MOCACGE Densltés de blomassa Isoprémne Monoterpinaes RV OVoC
gm* vgCg"h' pgCg'h' ppCg 'h'  wpCg ' h!

1. Sitkn spruace L44hl & k] 1.h 1.5
¥, Ocher spruce L 1 1.5 1.0 1.5
d. Other conlferous LM} .1 2 L 1.5
4. Morthern Europe oak M &l .z LG 1.5
. Wediterrancan oak x| 4 11 1.0 ]
. Ccher broadleaf ) .l LI 1.0 ]
7. Ehrub 211 -] 0.6 1.0 | ]
8. Crassland 4iHl .1 il 1.5 1.B
i Crop LKA a LIN] LD 1.5
10. CHher vegetatlon cover il a 0 ia 0

Tal. 4.6 - Clatdgories de végélation, densilés de bomasse el facteurs d'émissions adopiés

i {'dehelle du domaine Europe de MOCAGE.

FiG. 4.7 - Limites du climat méditerranden wlilisées pour génédrer les émissions de COV

i 'éehelle du domaine Europe de MOCAGE.
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4.5 Résultats et validation Domaine Globe

4.5.1 Comparaison MOCAGE-Guenther et al. (1995)

Nous avens fait le cholx de prendre pour “référence”, jusqu’d un certain point, les
émissions mensuelles de Guenther ef al. (1995). Plusieurs raisons appuient ce choix : tout
d'abord, l'expérience de modélisation *Photocomp 20307 du 47 rapport de UIPCC, qui
g'est déroulée fin 2004-début 2005 en regroupant plusieurs CTM et CCM (Climate Che-
mistry Models), a &0é mende en utilisant les émissions anthropigques décrites dans Dentener
et al. (2004); pour les COV biogéniques, les difftrents modéles avalent la recommanda-
tion d utiliser les émissions de Guenther ef al. (1993), tant pour les distributions spatiales
que pour les gquantités fmises. De plus, Vexpérience de modélisation inverse des dmissions
globales d'isopréne de Shim et al. (2005), conduite en considérant des colonnes de HOHO
mesuries par Uinstrument satellitaire GOME et le CTM GEQOS-CHEM. a quantifié ces
émissions autour de 5366 TeC an ', un total proche de celui de Guenther et ol (1995).
Enfin, les émissions de Guenther el ol (1995) sont utilisées & ¢e jour par de nombreux
CTM (voir le chapitre 3).

Les totanx mensuels de la simulation A de MOCAGE, par bandes de latitudes de
superficie comparable ((-30N, 0-308, 30N-90N et 305-905), et sur lensemble du pglobe,
sont présentés dans la figure 4.8 L'analyse des résultats de cette simulation A nous a
amend 4 modifier notre paramétrisation des émissions de COV (voir paragraphe 4.4.2).
Plus précisdment -

— pour 'sopréne, le total annuel est inférieur d'environ 50% au total de Guenther of
al. (1995) (359 TeC an ' versus 303 TgC an'). Cette différence provient surtout
des dmissions dans les rérions tropicales, avec de plus dans ces régions une absence
de cyele saisonnier pour la simulation MOCAGE, alors que ce cycle est marqué dans
Guenther ef al. (1993). Par exemple, dans la bande 0-303 les totaux mensuels de
Guenther ef al. (1995) varient entre 15 TgC en Juillet et 26 en mars. Nous avons
émis 'hypothése que ecette absence de eyele était due au fait que, dans la simulation
A, les dmissions MOCAGE dans les bandes tropicales proviennent essentiellement
de la végitation “Broadleal evergreen forest”, qui a un LAl relativement constant
tout au long de 'année; deux autres types de végitation sont présents dans ces
répions : le type *Other broadleal or shrub”, mais il est peu abondant, et le type
“Grass or Crop”, mais il n'émet pas d'isopréne dans cette simulation. Nous avons
virifié la validité de cette hypothése en analysant les résultats de la simulation B
[voir ci-dessous).

- pour les monoterpénes, le total annuel n'atteint pas le tiers des émissions de Guen-
ther el al. (1995) (39 TeC an™' versus 127 TeC an '), Les émissions sont large-
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ment sous-estimées dans toutes les bandes de latitudes, et surtout dans les régions
tropicales. Dans ces régions, la remarque formulée sur les variations saisonniéres
d'izopréne est valable.

— pour les OVOC, les dmissions dans les bandes tropicales sont sous-estimées, alors gque
celles dans la bande 30N-90N sont surestimées (87 TgC an ™! versus 38 TgC an ).

Nous avonsg tenté de pallier ces différentes faiblesses de la paramétrisation en mettant
en place des ajustements qui nous ont mends A la simulation B. La figure 4.9 montre les
totanx mensuels obtenus par bande de latitudes. Cette simulation est satisfaisante par les
aspects suivants :

— gur le domaine global, les totaux annuels d'isopréne et I'OVOC Guenther el al.
(1995) et MOCAGE sont trés proches {506 et 503 pour Uisopréne, 237 et 260 TeC an ™'
pour les OVOC), avec des cyeles saisonniers comparables ; le total annuel de mono-
terpines MOCAGE est inférieur d'environ 25% & celui de Guenther et al. [1!1!15]-

— dans la bande J0N-HN, les cyeles saisonniers MOCAGE et Guenther ef al. (1993),
qui sont & Uorigine des cyeles sur le domaine global, sont trés semblables, avec un
maximum d’émizsions en Juillet. Les différences entre les émissions mensuelles d'iso-
préne MOCAGE - Guenther ef al. (1995) sont toujours inférieures & 2.5 TeC mois ',
celles pour les monoterpénes & 2 TpC mois .

— dans les bandes tropicales, les totaux annuels d'isopréne MOCAGE et Guenther ef
al. (1995) sont quasiment identiques ; par exemple, dans la bande 0-308 247 TgC an ™'
pour MOCAGE et 248 pour Guenther ef al. [1995).

— les émissions mensuelles d'isopréne des bandes 0-300, 0-308 et 30ON-90N sont quan-
titativement comparables de Juin & Aodit; durant ces trols mois, les émissions de
monoterpénes dansg la bande 30N-90N sont, plus fortes que celles dansg les bandes tro-
picales, Ces remarques sont valables aussi bien pour MOCAGE que pour Guenther
et al. (1995).

Ces points de similitude entre notre simulation et Guenther et al. (1995) &tant fnoneds,
les émissions mensuelles différent essentiellement par leurs variations d un mois sur autre
dans les tropigues - dans la bande 0-30N (respectivement 0-305) les émissions d isopréne
Guenlfier ef al {1995) ont un minimum en Pévrier (respectivement en Juillet), alors
qu'aucun cyvele saisonnier n'apparait clairement dans les émissions MOCAGE. Pour les
monoterpénes et les OVOC, les eycles saisonniers de Guenther ef al (1995) sont plus
margqués que coux de MOCAGE. La saisonnalité des émissions peut #tre causée par la
saisonnalité de la densité foliaire, et [ou bien) par celle des facteurs métdorologiques,
température de surface et Hux solaire. Ayant observé des ressemblances entre les cycles
gaisonniers de 'isopréne, des monoterpénes et de OVOC, nous avons caleulé les rapports
entre les émissions de deux mols conséeutifs. Ces rapports sont présentés dans la figure
4.10.
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Fiz. 4.10 - Happoris entre les émissions de deur mois conséeulifs de Guenther et al.
(1995), pour les bandes de latitude 30N ef 0-308.

Il ressort clairement de cette figure, et cecl pour les deux bandes tropicales (530N et (-
IS, que les trois espdees isopréne, monoterpines ot OVOO ont des évolutions comparables
d'un mois sur autre : une augmentation des émissions (respectivement une diminution)
sl représentde par un rapport des émissions entre deux mois conséeutifs supérieur 4 1
(respectivement inférieur & 1). Or, pour les OVOC, ces évolutions ne dépendent pas des
facteurs météorologiques, mais uniquement de la densité foliaire (7). Nous pouvons en
conclure que les cyeles saisonniers des dmissions d'isopréne et de monoterpénes Guenther
et ol (1995) sont pilotés par le cyele de 1.

Si on note F le Aux du mois m osur un domaine Do, F7 le fBux pendant le durée
élémentaire de temps 7, et F7 e flux pour la cellule ¢ du domaine, alors pour les OVOC
ol v est dgal 4 1 on a les éealités suivantes :

| . 00 T
Fro— N FTL
Digen

B Z =0, T

razds Mloom

et done le rapport des flux entre deux mois conséeutifs est fgal A -
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Nous présentons dans la figure 4.11 les rapports de Uéquation 4.6 obtenus avec la
simulation MOCAGE.
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Fic. 4.11 - Rapports entre les flur mensuels de OVOC de dewr mois conséculifs de MO-
CAGE, pour les bandes de lotitude 0-30N ef 0-308.

Ces rapports oscillent légtrement autour de 1, entre 0.9 et 1.1, alors que d'aprés la
figure 4.10 ces rapports varient entre 0.7 et 1.3 pour Guenther ef ol (1995). Cette différence
expligue, aun moing en partie, gque nos émissions dans les bandes tropicales alent des cycles
saisonniers moing prononeés que cells Guenther ef ol (1995).

(ruenther et al (1999a) présentent des évolutions mensuelles de [0 pour les types de
vigdtation “forét” et “savane” dans la région dquatoriale EXPRESS(), et les comparent aux
dvolutions mensuelles utilisées dans Guenther ef al. (1995) : o dvolutions sont notable-
ment différentes pour les deux types de végétation, avec un cyele saisonnier moing margué
dans Guenther el al. (1999a) pour les foréts, et un eyvele plus marqué pour les savanes. 11
apparait & ce stade difficile de conclure que le cyele de la densité foliaire MOCAGE est
plus réaliste que celul de Guenther ef ol (1993); il semble toutefois nécessaire de micux
caractériser ces cyeles, avec une attention particuliére pour les régions tropicales.

4.5.2 Validation sur I’ Afrique

Pour poursuivee notre validation 4 une dchelle continentale, nous avons compard les
sorties MOCAGE avec les résultats de Offer ef al. (2003), qui proposent une modélisation
des émissions de COVNM sur tout le territoire africain au Sud de 'Equateur (domaine
continental 0-4085 ; 3E-43E). Nous avons reporté dans la figure 4.12 les valeurs mensuelles
de différents paramétres communs aux deux simulations : les moyvennes mensuelles des
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températures MOCAGE (annde 2000) et Ofler ef al (2003) {courbes vertes) sont Lrds
semblables, avee un minimum en Juillet ; celles de LAL [courbes rouges) sont aussi en
phase, aver néanmoins un LAL moyen MOCAGE systématiquement plus élevé que celui
de (Mler el al. (2003) {entre 0.8 et 1.8 pour Otter f al. (2003), et entre 1.4 et 2.4 pour
MOCAGE). Les deux jeux de données ont &6é caleulés & partir de Uinformation satellitaire
AVHRE, & la résolution 1 km pour annéde 1992-1993 pour MOCAGE, et 4 17 pour année
1987 pour Qiter el ol (2003). Masson el ol (2003) indigue que les données AVHRR %2-93
sont reprégsentatives de la vigdtation d'une année normale: de part leur résolution et la
trés prande hétéorogénéitd de la couverture végétale dans le majeure partie du domaine
il considéré, les LAI MOCAGE seraient plus réalistes que ceux de Ofler ef al. (2003).

Le cyele saisonnier des émissions d'isopréne de Ofier et al. (2003) (tiretés noirs) est
toutefois plus margqué que celui de MOCAGE : les émissions mensuelles de Cfer ef al
(2003} diminuent régulitrement de 6.9 TgC mois ' en Janvier, 4 2.1 en Juillet, alors que
les émissions MOCAGE oscillent entre 3.5 et 5.1 TgC mois ™.
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Fic. 4.12 - Mogennes mensuelles de fempéralure, LAL et laur d'émissions {TyC mois ™! )
disopréne simulés par MOCAGE el par Otter et al. (2003) sur le continen! africain

atu sud de UEguateur. Sont aussi représentés [es lour d'émissions MOCAGE pour les
monoterpénes et les OVOC

Denx éléments peavent &tre avancés pour expliguer cette différence -

— la paramétrisation des émissions de Otfer el al. [2003) utilise le ravonnement solaire
estimé & partir d'un modéle simple fonction de angle solaire et d'une climatologie
des couvertures nuageuses mensuelles, selon la méthode décrite aussi dans Guenther
ef ol (1995). Guenther ef al. (1999a) rapporte que le fux solaire ainsi caleuld est
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Fic. 4.13 - Moyennes mensuelles de couverture nuageuse Otter et al. (2008) ¢t MOCAGE
{les couvertures nuageuses d trois niveous clossigues de lo troposphére sont représentdes),

sur le continenl africain au sud de UEquateur.

“considérablement” sous-estimed, particulidrement dans le cas de clels clairs, qui se
produisent plus feégquemment de Juin & Septembre (voir hgure 4.13).

- la paramétrisation de Otfer et al. (2003} inclut un facteur qui dépend de age de la
feuille - les émissions des feuilles jeunes ou dgées sont sensiblement plus faibles que
celles des feuilles matures. En moyenne sur le continent africain au sud de 'Equateur
co coefficient sera plus faible de Juin & Octobre quand les savanes ont un LAL qui
décroit puis eroit (voir figure 4.12).

Nous avons aussi compard nos résultals avec ceux de Guenther ef ol (1993a) : sur
le domaine de la campagne EXPRESSO (45-12N, 8E-32E) MOCAGE simule des émis-
sions d'isopréne de 40.0 TgC an ', versus 35.4 pour Guenther el ol (1999a) (et 41.1 pour
Guenlher el al. (1995)). Guenther ef ol (1999a) utilisent en entrde de leur paramétrisation
des facteurs métdorologiques horaires, et présentent des flux d'émissions horaires et quo-
tidiens. Nous avons reporté dans la figure 4.14 les émissions quotidiennes de MOCAGE
(mEC m™= jour '), pour le point de grille de centre (3N, 1TE) qui correspond au site de
forét tropicale Ndoki analysé dans Guenther ef al. (199%a).

Plusieurs points peuvent étre soulignés

— les émisgions quotidiennes MOCAGE sont, trés supéricures & celles de Guenther ef al.

(1999a) (facteur 5 & 7, non montrées sur la figure) : Guenther et al. (19%9a) indiquent
que leur modélisation a bénéficié d'une étude spéeifique dans cette zone qui a permis
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point de grille (AN, 1TE), en (a) isopréne, en {b) monoterpénes, el en (¢) monolerpénes
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notamment de déterminer le pourcentage d'espéces émettrices d'isopréne ; d'autre
part ils notent que les émissions de Guenther et al (1993) et Guenther ef al. (1999a)
différent d’un facteur 5 et plus en des péricdes et lienx identiques. Les taux que nous
présentons (de 22 4 126 mpC m ™ jour ') sont quantitativernent comparables & ceux
de Guenther et al. (2000) oh les émissions quotidiennes dépassent 40 mpC m™= jour™!
gur une large partie de 'Amérigue de Nord en Juillet.

les dmissions quotidiennes MOCAGE et Guenther ef al. (1999a) peuvent varier d’un
facteur 2 4 3 en quelques jours, et il est d'autant plus important de prendre en compte
ces variations que la durdée de vie de ces espéces st courte, typiquement de quelques
heures pour U'isopréne par exernyle.

la variabilité des émissions MOCAGE d'un jour sur l'autre est maximum de Janvier
a4 Awvril, et minimum de Juin & Septembre.

les courbes d'émissions de isopréne et des monoterpénes (figures 4.14 {a) et (b))
varient en phase, ce qui est confirmé dans la figure (¢) of nous avons reprisenté les
émissions quotidiennes de monoterpénes en fonetion de celles d'isopréne (coeflicient
de corrélation 0.9}, Les émissions d'isopréne quotidiennes sont done dépendantes,
en ce liew, essentiellement de la température de surface. La figure 4.15 corrobore cect
les émissions quotidiennes de Janvier 2000 reportées en fonction de la température
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quotidienne moyenne de surface font apparaitre une relation linéaire entre ces deux
paramétres, avec un coefficient de corrélation de (.86.
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Fi1G. 4.15 - Emissions guotidiennes disopréne MOCAGE {mgC m™ " jour ™" ), point de grille

AN, ITE), versus lempéralure de surface quolidienne moyenne, pour Janvier SN
¢ b

Mous terminons cette ftape d'évaluation de la paramétrisation que nous avons adopté
& l'échelle globale en notant que les émissions de Guenther ef al. (1993) des OVOC dans
la bande JON-90N 8" annulent quasiment de novembre & mars, o qui n'est pas le cas pour
MOCAGE. En effet, la paramétrisation de Guenther et al (1995) annule la densité foliaire
(et done les émissions) quand indice de végétation satellitaire (NDVI) est inférieur & un
senil donné (voir Guenther el al. (1995]). Notre LAL moyen mensuel dans la bande 30N-
90N a une valeur minimale d'environ (1.5, f nos émissions ¥ sont toujours supérieuras A
2.8 TpC mois'. Nous présentons dans le paragraphe 4.6 d'autres résultats concernant les
fmissions dans la zone Europe de MOCAGE.

Les émissions simulées & "échelle planétaire sont satisfaisantes ; en dépit des fortes
incertitudes inhérentes 4 la paramdétrisation, elles sont trés comparables & d'antres jeux
de données publiés réeemment dans la bibliographie, & 'échelle mensuelle régionale. La
variabilité des émissions cumulées sur la journde, méme sur une fordt dquatoriale, souligne

Iintérét de la paramétrisation par rapport & Motilisation de moyennes climatologigues
mensuelles,
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4.6 Reésultats et évaluation Domaine Europe

MNous rapportons dans cette section des résultats valables pour le domaine Europe de
MOCAGE (20W-40E, 30N-60N, résolution 17).

4.6.1 Emissions potentielles

La figure 4.16 présente les potentiels d'¢missions, c'est-A-dire le produit =1 dans le
terme de Qux d'émissions. Le potentiel d'émissions dans une maille du domaine MOCAGE
a été caleulé par agrégation des potentiels d'émissions & la résolution (.05 voir paragraphe
4.3.2) de chaque type de vigitation présente dans la maille. Cette agrégation est la somme
des potentiels pondérés par 'aire occupée dans la maille MOCAGE. De part nos choix de
paramétrigation spécifiques sur le domaine Europe, les potentiels présentés sonl constants
tout au long de 'année.

— pour isopréne, les potentiels les plus flevés, supéricurs & 2100 ppC m= h!, se
trouvent dans les régions de climat non méditerranéen de France et d BEspagne, avec
des émissions potentielles dominées par celles des chénes. Des émissions élevées,
entre 1000 et 1500 ppC m ™= h ', apparaissent dans les zones recouvertes de buissons
(Afrique du Nord et Turquie par exemple). Les émissions sont faibles (inférienres
4 100 pgC m * h') en Russie et en Ukraine oit le pourcentage de chiémes parmi
les feuillus est faible I[S'ir.upaun el al., 1995]- Sur Uensemble du domaine, les chénes
non méditerranéens contribuent le plus aux émissions potentielles (45%), puis les
buissons (25%) et Uherbe (13%).

— pour les monoterpénes, les potentiels les plus élevés, supérieurs 4 1000 pgCm = h!
se retrouvent en Suéde, lids 4 'abondance des coniféres. Dans les régions d"Europe
centrale et du Nord-Est ol les émissions sont suprieures & 500 pgC m™= h!, les
épictas et autres coniféres contribuent en majorité au nivean des dmissions. La
zone de climat méditerranéen ressort aussi dans la fgure 4.16 avec des émissions
suprieures & 400 ppC m = b ', Pour I'Afrique du Nord, les émissions faibles sont le
régultat d'une végétation essentiellement composte de buissons, herbe, et catégorie
de végétation “Autres types de vigétation”™. 25% des émissions potentielles sont dues
aux coniféres qui ne sont pas des épictéas, 24% awx cultures, de part la superficie
gu'elles occupent, et 17% aux buissons.

— les émissions potentielles de OVOC sont assex uniformément &evées sur tout le
domaine, supéricures & 500 et méme & 1000 pgC m* bt 41% des émissions po-
tenticlles sont dues aux cultures, 27% A 'herbe et 17% aux buissons.



172 Les émissions biogénigques de COVNM dans MOCAGE

Fic. 4.16 - Potentiels d'émissions (ugC m = '), pour Uisopréne, les monoterpénes ef

les OV
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4.6.2 Comparaison “Paramétrisation Europe” “Paramétrisation
Globe™

Nous avons reporté dans les Agures 4.17, 4.18, et 4.19 les émissions mensuelles de Jan-
vier et Juillet 2000 simulées, d'un edté avee la paramétrisation (simulation B) développée
sur le domaine globe mais appliquée ici sur le domaine Europe de MOCAGE, que nous
dénommons dans ce paragraphe “Paramétrisation Globe”, et de antre avec la paramé-
trisation introduite spécifiquement sur le domaine Europe, dénommée *Paramétrisation
Europe”. Nous présentons aussi dans ces figures les différences relatives :

Param Furope — Param Globe

100 3¢ Param Globe

(4.7)

La figure 4.20 montre les totaux mensuels sur le domaine Europe pour ces deux para-
métrisations.

A coeé des différences de types de végdtation et /fou de facteurs d'émissions et de densité
foliaire, deux caractéristiques de ces paramétrisations peuvent expliguer les dcarts entre
les fmissions mensuelles obtenues :

— la “Paramétrisation Globe” inclut un cycle saisonnier de la densivé foliaive 1 par
l'intermédiaire des LAL mensuels ' ECOCLIMAP (voir paragraphe 4.4.1), alors que
I¥ est constant tout au long de 'annéde dans la “Paramétrisation Europe”.

— pour les OVOC, le facteur environnemental ~ eat dgal 4 1 dans la “Paramétrisa-
tion Globe”, mais dépend de la température de la surface [équation 4.53) dans la
“Paramétrisation Europe™

Isopréne

Les émissions d'isopréne sont faibles et comparables quantitativement sur ensermble
du domaine d'octobre & mars (voir figure 4.20), méme si les différences relatives dépassent,
en valeur absolue, 100% localement (voir figure 4.17). En Juillet par contre, les émissions
de la “Paramétrisation Europe” sont plus faibles presque systématiquement sur la partie
européenne du domaine, et plus fortes sur la partie nord-africaine. Au total, les dmis-
sions annuelles de la simulation “Paramétrisation Burope” sont dgales A environ G0 des
émissions de la simulation “Paramétrisation Globe™ (5.1 TegC an ' versus 8.6). (Guenther
et al. (1993) citent un rapport similaire entre leurs dmissions sur UEurope et celles de
Simpson el al. [1995), et Vexpliquent par des différences de couverture végétale. Dans
notre cas, deux éléments font que les émissions de la “Paramétrisation Europe™ sont infé-
rieures @ premidrement, dans cette paramétrisation, les cultures n'émettent pas d'isopréne
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Fic. 4.17 - Emissions dlisopréne simuldes en Jonvier ef Juillet 2000 {9C m™° mois '),
auer ta poramdétrisalion 8 du dormaine globe, ef avee la paramétrisation retenue sur le

demaeine Europe {voir paragraphe §.4.2) ; les différences relatives sonl aussi présentées.



4.6 Résultats et évaluation Domaine Europe 175

Morolerpenes Janvier Param Globe Monolerpenes Juillel Param Globe

[ -] B
=F Eel
sy iy
W BN
Al am
A5y )
17 £
E E
£ £
Py h
T E-EL e i 1 i i

ooes 004 0098 dey  dOiE o R nE o

Difference relative Janvier Difference relative Jufllet
i |

Fic. 4.18 - Idem figure {.17 pour les monoterpénes.
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FiG. 4.19 - Idem figure §.17 pour les QVOC.
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Fiz. 4.20 - Emissions mensuelles disopréne [a), de monolerpénes (b)), et °OVOC (¢)
(Gl mois '), sur le domaine Europe de MOCAGE, oblenues aver lo paramélrisalion B

du domaine globe, el avee lao paramétrisalion relenue sur le domaine Europe [voir para-

graphe 4.4.2).
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([acteur d'émission nul), or elles couvrent une large part du domaine; deuxiémement,
les fmissions des prairies de la “Paramétrisation Globe” [dmissions potentielles égales & :
100 = LA < 5) sont toujours toés supérieures & celles de la “Paramétrisation Europe”
[fmnissions potentielles égales & : 400 = 0.1) durant les mois d'été. Or ces émissions contri-
buent significativernent aux émissions totales (voir paragraphe 4.6.1).

Notons gque les émissions sur le continent africain sont dues essentiellement aux buis-
song, aver un LAL largement inférieur & 0.8 sur une grande partie de ce territoire (voir
figure 4.21); dans ce cas, les émissions potentielles “Paramétrisation Globe™ sont infé-
rieures A 1536 (300 x 0.8 x 24), contre 1600 pour la “Paramétrisation Europe™ D'od le
gradient des différences relatives observé an Maghreb par exemple, avec des différences de
plus en plus grandes an fur et & mesure que 'on se rapproche des zones désertiques (voir
fgure 4.17).

b ]
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Fic. 4.21 - LAT en Juille! sur le domaine Europe de MOCAGE.

Monoterpénes

Les émissions de monoterpénes de la “Paramétrisation Burope” sont tout au long de
I"année plus élevivs que celles de la “Paramétrisation Globe™, avec un rapport de 1.8 entre
les fmissions annuelles. Plusicurs points expliquent ceci © les chénes méditerrandens, qui
contribuent pour 8% aux émissions potentielles, dmettent environ dix fois plug que la we-
gitation “correspondante” dans la “Paramétrisation Globe” “Other broadleal or shrub™. De
plus, leg coniféres de la *Paramétrisation Globe™ ont des émissions plus [aibles que celles



4.6 Résultats et évaluation Domaine Europe 179

de la “Paramétrisation Europe”, saul quand leur LAL est supérieur & 5, ce qui n'est jamais
le cas dans nos données (voir la figure 4.21). Enfin, les buissons de la “Paramétrisation Eu-
rope” [1T% des émissions potentielles) ont des émissions largement supérieures en Afrique
(voir la figure 4.18); les émissions des buissons de la “Paramétrisation Globe™ ne sont
comparables 4 celles de la “Paramétrisation Europe” que quand leur LAIL est supdéricur &
2 or le LAL est majoritaivement inférieur 4 0.8 en Afrigue (voir figure 4.21 ).

OvVOoC

L émissions annuelles de OVOC de ces deux paraméirisations sont quantitativement
comparables (118 TeC g an™ ' versus 13.5), mais les variations d'un mois sur 'autre dif-
férent : les émissions de OVOC sont plus faibles pour la “Paramétrisation Europe™ durant
les mois hivernaux [octobre & mars), et plus fortes quand les températures de surface aug-
mentent, ce qui refléte la modulation exercée par la température de surface ; celle-ci est
importante : nous avons effectud une simulation des émissions de OVOC sans ce forcage
par la température ; les émissions annuelles atteignaient alors environ 31 TgC, pour 13.5
dans la simulation présentée icl. Le forcage de la température explique aussi la réparti-
tion plutdt zonale des différences relatives en Juillet (voir Ggure 4.19) qui augmentent en
allant du Mord an Sud. Il apparait nécessaire de qualifier, puis de quantifier, 'impact des
facteurs environnementaux sur ces émissions.

4.6.3 Effet de la résolution

La figure 4.22 visualise l'effet du changement de sésolution sur le domaine Europe : la
paramétrigation Globe a &té appliguée sur ce domaine aux résolutions 1 et 2°. Les diffé-
rences entre les dmissions dans chaque point de grille (17) proviennent done des différences
dans le forcage météorologique, qui a une valeur représentative dans la maille, mais aussi
des différences dans le LAL car nous avons utilisé dans chague point de grille un LAl
moyen par type de végétation.

Les différences relatives les plug importantes apparaissent dans les zones of hétéro-
génditd des couverts dans la maille est la plus grande : 'exemple le plus frappant est celui
des zones eotidres et des fles. Les émissions de OVOC en sont un antre exemple : en juillet,
les différences relatives sont inférieures en valeur absolue & 10% sur une large partie du
domaine non-méditerranden ol le LAL est homogéne (voir figure 4.21).

Sur 'ensemble du domaine et 'annde, les émissions de OVOO sont gquasiment iden-
tiques {différence relative inférieure & 10 ﬁ}; par contre, les fmissions de monoterpénes
et d'isopréne caleulées avee paramétrisation appliquée 4 la résolution 17 sont épérement
inférieures, respectivement de 3% et 8%. Les émissions sont plus faibles tout an long de
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Fie. 4.22 - Différences relatives entre les émissions mensuelles d'isopréne, de monoler-
pénes el d'OVOC - 100%{Param résol 1°-Param resol 27) /Param resol 17,
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"'année ; l'effet de lissage des paramétres d’entrée est contrebalancé par des dmissions plus
faibles dansg les sones eotidéres, plus Onement dessindes, ainsgi que dans des zones ob le
relief, mieux pris en compte, génére des températures de surface moindres. Localement
toutelois, les différences relatives sont plus élevées, solt positives, soit négatives, el Lrds
majoritairement comprises entre -30 et 30%. Les différences relatives pour les monoter-
pénes sont plus contrastées que pour Uisopréne, avec dans certaines mailles des valeurs
inférieures A -50%; ceci s'expligue par la relation exponentielle entre les émissions ot la
température, qui existe aussi pour Uisopréne mais est atténuée par le terme correctifl 1ié &
la radiation solaire. A une échelle locale done, le simple effet de la résolution peut avoir
des retombées en termes de concentrations proches de la surface non négligeables.

4.6.4 Evaluation MOCAGE-Simpson et al. (1999)

Nous comparons dans les figures 4.23, 4.24 et 4.25 les totaux émis annuellement dans
trente pays d'Europe, issus de MOCAGE “Paramétrisation Europe™ et cités dans Simpson
et al. (1999). Nous n'avons pas reporté sur ces figures les émissions des pays dont les super-
firies considérdes sont notablement différentes, car trongués par notre domaine MOCAGE,
par exemple la Sudde ou la Russie. Les jeux de donndes ont des coeflicients de corrélations
relativement, voire teds, élevés @ 0L.75 pour Misopréne, 085 pour les monoterpénes et .98
pour les OVOC.

Pour lisopréne, les émissions MOCAGE sont largement supéricures en Espagne et
cecl peut provenic d'une meilleure prise en compte de la wigétation méditerranéenne par
Simpson el al (1999) : en effet, nows considérons que seules les cdtes de la péninsule
ibsfrigue peuvent étre plantées de chénes méditerranéens (voir la carte 4.7). Or, Simpson
et al. [1999) utilisent des cartes de végétation déaillées sur 'Espagne, qui identifient des
chénes dits méditerrandéens dans U'ensemble de cette péninsule. Deux autres pays ont des
fmissions importantes, la France et I'Ukraine, mais ici les émissions Simpson et al. (1999)
sont supérieures. La prise en compte de catégories de feuillus autres que les chines, tels les
peupliers par exemple auxquels Simpson et ol (1999) attribuent un facteur d'émissions
aussl élevé que celui des chiénes (60, facteur comparable & celul rapportd par Solmon
(2001)], peut élucider pour partie ces différences.

Pour les monoterpénes, les émissions MOCAGE sont plus élevées dans quasiment tous
les pave d'Europe. Les écarts sont particuliérement remarguables pour les pays méditer-
randens, Espagne, France, Gréce, Portugal et surtout Italie. Pour ces pays, Simpson et
al. (1999) ont pris en compte les ftudes qui montrent que les émissions de monoterpénes
dépendent alors non seulement de la température mais anssi du rayonnement solaire. DV'od
des émissions qui 8'annulent la nuit, ce qui n'est pas notre cas. Enfin notons gque 24% de
nog émissions potentielles de monoterpénes sont dues aux cultures, alors que dans Simp-
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son el al. [1999) ces émissions sont quasiment nulles; Simpson b al. (1999) indiguent que
leg incertitudes sur ces fmissions sont particuliérement &leviées.

Pour les OVOC, les émissions MOCAGE et Simpson ef ol. (1999) sont trés finement
corrélées [0.98). Ce coelficient s'explique par le fait que les émissions par pays sont trés
corrélées A la superficie totale de chague pays, avee des coefficients de corrélation de 0,98 et
0.99 entre d'un c6eé les émissions annuelles d"OVOC par pays MOCAGE et Sirmpson el al.
(1999} respectivement, et de Uautre les superficies de ces pays. Par contre, nos dmissions
sont environ trois fois plus &levées ; plusicurs discussions avee D, Simpson n’ont pas permis
de dégager de réponse définitive & cette relation. Celle-ci peut provenir des coefficients qui
déterminent le niveau des émissions de OVOC indépendamment du type de couverture
vigdtale, facteur d'émission et /ou facteur correctil environnemental. Simpson ef al. [1999)
el nous-mémes aurions utilisé, involontairement, des coefficients différents. On peut aussi
noter que, dans nos simulations, leg zones couvertes de cultures contribuent pour une large
part aux émissions d'OVOC (voir paragraphe 4.6.1). Simpson ef al. (1995) rapportent que
Iidentification de ce type de couverture vigétale peut étre todés variable d'un jeu de données
& 'autre, les vignes et arbres fruitiers par exemple pouvant étre identifiés soit comme des
cultures soit comme des arbustes ou foréts respectivement. Simpson ef al. (1999) indiquent
que leur estimation des émissions par les cultures est assez sommaire (“default estimate
only”). Ceecl explique certainement en partie que nos dmissions et celles de Simpson ef al.
(1999} soient quantitativement différentes, tout en restant dans la gamme d'incertitudes
(facteur 5, Sirnpson et al. [1999)).
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4.7 Conclusions et perspectives

Nous avons inclus dans le module de surface de MOCAGE une paramétrisation des
dmissions de COVNM, fonction du type de vigétation et de la météorologie. Les émissions
modélistes utilisent en entrée la carte de végétation ECOCLIMAP, ses LAL mensuels et sa
répartition des climats [ Massor e al, 2003). Le [orcage métdorologique est celul simulé
toutes les trois heures par les modéles de prévision numérique de temps de Métdo-France.

ECOCLIMAFP propose une classification de la couverture végétale homogéne & 'échelle
du globe, & une résolution spatiale trés élevie [lkm), bien supérieure 4 celle de la clas-
sification utiliste par Guenther ef ol. (1995) (Olson résclution 0.5%). Cette classification,
issue de la télédétection spatiale, ne représente ndanmoing qu'un état figé de la végétation.

L'utilisation des champs de température de surface et de flux solaire incident modélisés
est aussi une avancée par rapport & utilisation de champs climatologiques [ Guenther ef
al., 1995; Otter ef al, 2003). Les émissions paramétrisées sont viritablement fonetion des
conditions métdorologiques aussi réalistes que le permet état de art de la prévision

IUInATieg e,

Les variabilités spatiale et temporelle des émissions sont ainsi potentiellement mieux
rendues; des incertibudes importantes subsistent ndanmoing pour 4 la fois qualifier et
quantifier ces dmissions :

— incertitudes sur U'impact des conditions météorologiques & échelle de la journde,
par exemple influence du rayonnement solaire sur les émissions de monoterpénes ;

— mais encore davantage & 'échelle du mois on de la saison od la quantité d'ean
disponible pour les plantes, et /ou le vieillissement des feuilles paraissent influer sur
le niveau des émissions | Guenther et al., 1099a) ;

— la variabilité des facteurs d'émissions selon les espéces végétales, en particulier dans
les zones équatoriales | Greenbery el ol., 2004) qui contribuent pour une large part
aux émissiong de l'ensemble du globe, est une source d'incertitude peut-ditre encore
plus grande.

Nous avons adopté des choix différents & échelle du pglobe et du domaine Europe
de MOCAGE, afin d'utiliser au mieux les informations disponibles dans la bibliographie,
et de réduire autant que possible les incertitudes sur les régions européennes qui nous
concernent plug directernent pour la modélisation de la qualité de air. L'analyse des
résultats obtenus, sur les deux domaines, a fait ressortir, sans surprise, la sensibilitd des
dmissions aux choix des catégories de végdtation, et aux facteurs d'émissions et de densité
foliaire associés. L'impact de la variabilité saisonnidre de la densité foliaire a anssi &0
montré, de méme que celui des facteurs environnementaux.

Les émissions simulées sont satisfaisantes, et constituent sans nul doute un progrés par
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rapport & I'utilisation d'inventaires mensuels elimatologiques tel celui de Guenther el al
(1995). Un certain nombre de développements, que nous avons cités dans le paragraphe
4.3.1 et au fil de notre analyse, pourraient permettre d'intégrer les résultats de campagnes
de mesures récentes.

Dans eette optique de développement, la modélisation des émisgions 4 échelle régio-
nale de la Prance dans le modéle Méso-NH, aver la détermination o inventaires o dmissions
potentielles d'isopréne et de monoterpénes et la mise en dvidence de Vapport de la para-
métrisation sous-maille {Solmon, 2001), présente pour nous un intérét tout particulier.

A échelle de plusieurs anndes, il apparait ndeessaire d'inclure dans la paramétrisa-
tion des facteurs environnementaux supplémentaires qui modéliseront la saisonnalité des
émigsions afin d'évaluer au micux leur variabilité inter-annuelle.

Enfin, une étude intéressante consisterait & forcer notre paramétrisation avee des
champs izsus d'un modéle de climat pour estimer, d'une parce, Vimpact de la variation
des paramétres métdorologiques compatibles avec o¢ qui est attendu dans le contexte
du changement climatique, en conservant les dcosystémes actuels. [Vautre part, les re-
tombées en termes d'émissions des modifications des écosystémes 1ids 4 ces changements
climatiques et /oun & 'évolution de utilisation des sols | Voldeire, 20053) pourraient aussi
fire dLudids.
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Conclusions

Nous avons étudié dans ce travail la modélisation des échanges entre la surface et
I'atmosphére de gaz en trace pour le modéle de Chimie-Transport global, & multi-échelles,
de Météo-France, MOCAGE.

Plusieurs raisons ont justifié le choix de développer cet aspect du modéle, parmi les-
quelles importance en termes quantitatils du puits que constitue absorption par la
surface, pour certaines espdoes chimiques, ainsi que la variabilité de cette absorption se-
lon les conditions météorologiques. Cette variabilité s'applique aussi aux dmissions de
certaing composts, que nous avons choisl de paramdtriser.

MOCAGE s'incrit dans une nouvelle génération de modéles globaux, capables de si-
muler la qualité de Uair. Nous avons appliqué et généralisé A& I'échelle globale des travaux
effectués aux échelles continentales & régionales.

Nous avons diécrit dans le chapitre 1 la paramétnsation do dépdt sec adoptée, qui
s'appuie sur le schéma “big-leal™ de Wesely (1989), et sur la description de la résistance
stomatale de type Jarvis de Noilhan and Malfouf (1996). Ce choix sur la formulation de
la résistance stomatale est anssi celui du modéle météorologique forceur de MOCAGE, ce
fui assure une cohérence entre la repré&entation des Aux de constituants chimicgues et celle
des flux de surface dans le modéle météorologique, tel le flux de chaleur latente. Cette
cohérence existe aussi au niveau des caractéristiques de la surface puisgque nous utilisons la
carte de vigétation et les paramétres physiographiques associés (LAL longueur de rugosité,
ete...) du modéle métdorologique.

Les vitesses de dépdt simulées sur une annde compléte ont permis une premidére compa-
raison entre les movennes mensuolles caleulées et celles disponibles dans la bibliographie,
en notant que les ohservations ont été faites essentiellement I'été, pour au vingtaine d’es-
péees tout au plug. Ceel nous a assurd que les vitesses simulées étajent convenahbles, et
nous a renseigné sur leurs gammes de variations selon les espdees chimiques, en fonction
de leur solubilité, du type de sol (octans, continents ou glace), de la saison et de heure.

Notre validation climatologique a ensuite &t complétée grace & deux articles récents
(Zhang el al., 2002b; Kulilmann ef ol., 2003) qui propesent leurs valeurs de vitesses simu-
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lées pour des espéees moins “classiques”, cétones, méthyl-acroleine, méthylglyvoxal, ete...
Cot exxercice a donnd des résultats contrastés, avec des désaccords entre les modéles, sans
qu'il soit possible de trancher, faute d'observations.

11 ¢n ressort, et coci apparait clairement tout ag long de notre travail, qu’il existe un
besoin non satisfait 4 ce jour pour des mesures de vitesses de dépdt; les mesures font
défaut quant & la gamme des espéees observées, aux conditions de surface et aux situa-
tions métdorologiques échantillonnées. Cecl un point fortement limitant puisqu’il réduit
Iintérét de pousser plus avant la sophistication des paramdéirisations dans les modéles,
sophistication dont il serait impossible de caractériser Uintérét viéritable. Le besoin pour
deg mesures sur les ocfans, les sols nus, et les sols recouverts de neige est particulidre-
ment crucial. Dans ce dernier cas, les résultats pouvent étre trés diférents selon que la
vigitation est partiellermment ou entiérement recouverte de neige. Pour les sols nus, les ob-
servations permettront la validation des premiers développements des paramédtrisations de
la régistance du sol et non-stomatale, gqui remplaceront les résistances fixes, tabulées, que
nous avons utilisées ; cecl conduira & une meilleur prise en compte du dépdt non-stomatal
dont 'importance a été confirmée sur le terrain,. Enfin, nous évoquons & plusieurs reprises
dans ce manuscrit la question du dépdt sur une surface mouillée ; les observations faites
jusqu’ici sont quelgque peu contradictoires, et cette question complexe reste ouverte.

Une des critiques formulées A 'encontre de la paramétrisation “big-leal” de Wesely
(1989) est gu’elle avait &té validée surtout sur le continent Nord-Américain. Nous pré-

sentons dans les chapitres 2 et 3 applicabilité de cette approche & d'autres régions du
minde.

Dans le chapitre 2, nous avons cvalué les vitesses de dépdt simulées de ozone ot des
oxydes d'azote en les confrontant aux observations de la campagne ESCOMPTE qui se
déroula dans le Sud-Est de la France de mai & juillet 2001. Notre étude a montré la
sensibilitd des vitesses de dépdt aux champs physiographiques, et Uintérét d atiliser, tout
an moing dans cette zone, une représentation spus-maille de ces champs pour prendre en
considération an mieux leur hitérogénédité. Plusieurs antres points ont été mis en évidence,
dont la ndeessitdé de tenir compte de humidicé de air dans le caleul du dépdt sec sur
les cultures, ainsi que impact, parfois déterminant, du contenu en eau du sol sur les
vitesses de dépdt simulées dans cette région durant la période estivale. Enfin, il est apparu
indispensable d'adopter une approche plus physiologique qui décrive les phénoménes de
photosynthése et de respiration pour reproduire les cyeles diurnes de vitesse de dépét
observis, dont le maximum est décaldé vers les premiéoes heures de la matinde,

Le chapitre 3 poursuit la validation des vitesses de dépdt sec de Mozone et du di-
oxyde d'azote dans les zones tropicales, & cause de Uimportance des tropiques dans la
chimie de Matmosphére du globe tout entier, ot aussi dans la perspective de la campagne
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AMMA [African Monsoon Multidiseiplinary Analysis) qui 8'intéressera 4 la variabilité et
A la pridictabilité de la mousson africaine, avec des périodes d'observations epéciales en
2006. Sur les foréts équatoriales, les simulations sous-estiment largement les ohservations :
nous avons relié cecl 4 la difficulté actuelle & simuler la météorologie dans les tropiques
(rayonnement solaire et contenu en ean du sol] et & une paramétrisation mal adaptée
pour ces doosystémes de Uimpact de 'humidité du sol et de air. Sur des couverts non-
forestiers, des observations de plusieurs mois de la campagne LBA en Amazonie présentent
un eyele dinrne inhabituel, avee des vitesses aossi élevées la nuit que le jour. Nos vitesses
s comparent trés bien aux observations durant la journée, mais sous-estiment bien sir
les observations la nuit. DVautres dtudes sont ndeessaires pour comprendre le eyele diurne
el obserwve.

Nous avons conclu notre validation du dépét sec en caleulant les flux de dépét d'ozone
et d'espiees azotées réactives obtenus grice & une simulation d'une année du modéle MO-
CAGE complet, avee le schéma chimique RACMOBUS et les émissions de Dentener et
al. [2004), fored par les analyses opérationnelles de Uannde 2000. A 'échelle du globe, le
flux annuel d’ozone de MOCAGE (T11 Tg{cy) ve ') est dans la gamme des fux simulés
répemment par d'autres modéles. A échelle continentale, des différences parfois impor-
tantes de Qux d'ozone on d’espéees azotées avee d'autres sorties de modéles, ou avec des
flux caleulés & partir d’observations, 8'expliquent par des différences sur les concentrations
et /o la vitesse de dépét ; et cecl plaide pour la mise en place d’exercices supplémentaires
de validation de ces deux termes 4 'échelle continentale.

Nous présentons dang le chapitre 4 nos choix relatifs aux émissions qui alimentent le
modéle MOCAGE : le travail, essentiellement technique, de préparation de différents in-
ventaires o 'dmissions, a ensuite &té poursuivi par le développement d'une paramétrisation
des dmissions de COVNM, primordiaux dang la chimie tropogphérique de Uozone et tnfs
dépendants des conditions météorologiques. Comme pour le dépdt sec, cette paramétri-
sation utilise en entrde les champs tri-horaires calculés par les modéles de prévision du
temps de Météo-France ; par contre, le type de vogétation ot les LAl mensuels sont ceux
d'ECOCLIMAP qui déerit ces paramétres sur le globe & une résolution trés élevée (1 km).

Nous avons introduit deux paramétrisations : M'une peut s'appliquer sur le globe, et
sur un queleconogue sous-domaine, 'auntre bénéficie d'informations spécifiques & 'Europe,
en particulier concernant la répartition spatiale de certaines espdoes d’arbres. Lanalyse
des résultats obtenus a fait ressortir la sensibilité des émissions aux choix des catégories
de végétation, des facteurs d'émissions et des densités foliaires. L'impact de la variahbi-
lité saisonnitre de la densité foliaire a aussi été montrd, de méme gque celui des facteurs

ChvIFOnnementan.

Nous avonsg mis en place une premidre version du moduole de caleul des échanges en
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gurface dans MOCAGE ; un certain nombre d’améliorations, certaines simples et d'autres
beancoup plus complexes, que nous avons présentées dans o manuserit, seront éventuel-
lement intégrées au schéma actuel. Le théme des échanges en surface est important en
météorologie, et nous pourrons béndficier des développements faits dans ce domaine. Dépat
sec of transpiration sont ligs, et la transpiration est essentielle en métdéorologie puisgu’elle
contrile jusqu’a un certain point la quantité d ean contenue dans le sol, paramdétre clé & la
fois dans les variations rapides, diurnes du temps, mais aussi dans les variations lentes du
aystéme climatigque. Le dépdt see est 1ié aussi & la turbulence, et des développements sur
un schéma en énergie cinétique turbulente, actuellement en cours A Météo-France, nous
intéressent particuliérement.

Ce travail pourra se construire aussi sur les résultats de la campagne internationale
AMMA, dont un des thémes importants est 'étude des adrosols et des processus chimigues,
le sous-théme “processus en surface” ayant pour ambition d’évaluer les flux d'émissions et
de dépdt en Afrigue de I'Ouest.

Enfin, une des suites de ce travail se fera dans le cadre d'une version climat de MO-
CAGE. Cette version climat permettra deffectuer des simulations longues, sur plusieurs
années ou dizaines d'anndes, et done d'analyser les échanges en surface et leur impact
dans oo contexte.
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Annexe A

Compléments sur les inventaires

d’émissions dans MOCAGE

Mous présentons dans cette annexe A des informations complémentaires sur les dmis-
S100S :

les tableaux extraits de la documentation des inventaires EDGAR v2.0 {(livier
e al, 1996) et EDGAR v3.2 ((Mivier ef al., 2001) et repris dans la figure Al
gquantifient, grossi¢rement. les incertitudes des émissions des inventaires globaux.
Les incertitudes sont qualifites de faibles (— 10%) pour OO, movennes (— 50%%)
pour CH,, €0, NO, et S0, et importantes {— 100%) pour No0 et les COWVNAL
le tablean A.l répertorie les sources considérfes dans 'inventaire EDGAR v2.0;
ces sources correspondent, jusqu’d un certain point, aver celles définies par I'IPCC.
Dwes sources supplémentaires ont 606 prises en compte dans EDGAR v3.2, comme
par exemple les feux dans les régions non tropicales, en accord avec des directives
révistes de V'IPCC.

le tablean A2 liste les sources que nous pouvons distinguer dans MOCAGE : cette
claggification résulte de la combinaison des sources présentes dans les différents in-
ventaires que nous avons utilisés, ainsi que de celles répertoriées dans IPCC (1995) ;
nous avons adopté pour 1990 les totaux citds dans TPCC (1995).

le tablean A3 liste les COV identifids dans les inventaires EDGAR v2.0 et *MO-
ZARTY [voir la section 4.1). Nous indigquons aussi les totaux émis annuellement,
sur ensemble du globe. I faut noter qu'EDGAR ne prend en compte que les
sources anthropiques, alors que “MOZART™ inclut la source biogénique. Ceel ex-
pligque quelgues-unes des différences considérables entre ces inventaires, par exemple
pour le méthanol (86 TgC an ' sont dus & des sources biogéniques), ou pour Uespdee
ACET (15 TgC an™ ! de source biogénique). DVautres différences, par exemple sur les

207



208

Compléments sur les inventaires d'émissions dans MOCAGE

alcanes, peuvent s'expliquer par les regroupements des espdoes : cing alcanes sont
identifiés dans EDGAR contre trois dans “MOZART™.

le tablean A4 énumdre les COVNM du schéma chimigue RACMOBUS de MOCAGE
émis par le surface, 4 l'exception de 'isopréne et des monoterpénes émis par des
sources biogéniques exclusivement. Le schéma RACMOBUS est présenté dans le
paragraphe 1.1 et ses espéees chimigques dans le tablean 1.2, Les émissions de COV
“IPCCT sont initialement sous la forme d'émissions d'une seule famille, *COVNMT,
que nous avons ensuite répartie selon les espbees de RACMOBUS. Les émissions
“IPCCT de ce tablean incluent la source biogénique, présente pour les espéoes HOJ,
HC5, HCR, ETE, et KET. Comme dans la comparaison EDGAR-"MOZART?, i
aussi la source biogénique explique certaines des différences entre les totaux EDGAR
et *[PCC". Pour les espéces uniquement émises par des sources anthropicgues, les
totaux EDGAR et “IPCC” sont relativement proches.
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Table !, Indicatior af ancertaimty extivnale for greenfouse gaves. Sorce: Chivier ot al, 199852,
M ain soumnce Sub-culegory Activily Emission factars Talal emissions
dats | C0: OHa N0 | O0: CHe Ma0

|Fossil Fuel ise Fossil fuel combustion | 5 5 B M | B M M
| Fresil fuel production | 5 | M i1 - | M 1! -
Fiofucl Biofuzl combusiion L. ] Rl L. L. L L.
[[nchestryf [mn & sieel productian 5 - 5 [~ 5 -
malvent use Min-ferm production 5 - 5 - - 5 -
Chemicals production 5 - k I. - 5 M
Cement production 5 5 - - 5 - -
Selvent use M - - - - - -
| Mizcellaneous ki - - s - -
Landused Mgriculture 5 - L L. - L L.
wiste resiment Amimals excreb g - AL L. - Kl L.
rurminanis)
Fiomuss bumirsg L. ki I L. I. L I
[andhlls L. Bl - - L -
Agricultural wesle burning L - L L - L L
Ulmcanimolled wiske L. - - - - - -
| buirnireg |
Mouml sorces Muum sails M - L L. - L L.
Gimszlands M - Rl L. - 1} L.
Mulum] vegetation M - I - - | -
Qeeansfwell ands M - L L. - L L.
Lightning 5 - - - - - -

[con Ol MO | O OH MaD
_.'".“D.‘IIJI'L'G - - - - 5 Rl L.

Nolex: Eaper udscment of moadainty mngey, wi1]:|1 werns -:.IJ!nn.'l with the rrllluwlné elmaiicaion in feome of eader of
magniude of the uncerainty in mnd: 8 = gmall {10% ) M = cocdiom (305%0: L = kree (L0050 Vo= voy lape (1005,

" Inclicales thal the compounid e nod spplicable for this source or thal cmissions ac neeligible

Table 2 ndicarion of ancertaimy exiimade for epeee and qeresel procwrers, Soerces EFivier ef all, 1999,

BMain sonace Bub-calemory ..l"-:l.lvlly [Emission faciors [Gilohal iotal and repdonal conbesions
data | 001 N1, 501, WNWAVOC 0 N0, Bl NMVOC
Vel fucl use Frosil fuel combustion [ 75 Tm M s M| M M8 M
ool fuel presluction | 5 | - . - Jii | | . - - M
Biafucl Bizluel combustion L i | M L1 i | L L L L
[rchtrs [ron & sleel prochuction [Ts M M M L | M MM L
clvent s Ban-ferme produciion g &5 | M L. L. LY &5 | L L
Chemicals presluctian 5 i | M L L L1 i | L L
Cement preduction 5 - . - - . b5 | - .
Esbvend uss M - . - &5 | . - - M
Bl Lame o W W v
Landuss’ Agriculiure k] - - - - -
wambe Ainimals (emcrelx ruminanis) L] - - - - -
hreabnent Blors buming L i | L L8 L L | L L
LandFille L - - - - -
Agrculiural wasle luming L I L I L. L. I L L
Uncontralled weaste bning L - . - I - - v
I atural Matural scils M - L - - | -
Crenecs | znal hX - - - - - - - -
Blatural vepelation M i | . - L LA - - L
e canewellands M L. . - - L. - -
Lighining 4 - L - - - I. - .
) [0 wNO] =0, MMVOC | OO0 N, =50, SMVOC
All sources - 1- - - - m M M L

Molex: Exped udgcment of mncodainky r.|.r|5:l.. which I\.v:'|:r|: asdpneed with the rnlluwlné cle=ilicaion in lzoms of cder of
mapgniude of the uncerainty in mind: 5 = gmall (10% ) 3 = ceediom (305%0: L= krge (L0050 Vo= veey lage (L0059 ).

-7 Inelicates thal the compounid d ned spplicable for this sourcs or thal cmissions as neeligible

Fig. Al - Récapitulatif des incertifudes sur les émissions globales EDGAR w20 (Olivier
et al., 1996) ef EDGAR 3.2 (Olivier et al., 2001).
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Source Code EDNGAR Lrétails
Foall fise] use
Flo [nduastry
Fa Power gensratlon
Fa0 COither transfarmation secior
F40 Hesldentinl, Comimerclal, Other
F&l Transpart @ road
Frd Transpart @ rall, Inland shipping
FaT Transpart @ alr
Fos Transpart @ internationnl shipping
Fed Non-gnergy use and chemlcal fepdstocks
Fro Coal productlon
Fan (Ml production amd iransmission
Fimd Clas production and transmissbon
Hiafuel combustlon
E10 [ncuasiry
Bl Hmsidentinl, Commercial, Othor
Industirial processes ‘solvent use
L1 Lrom and stecl
[21) M omn-ferra
[30 Chemicals
[410) Eullding materials
L&) Pulp and paper
[l Fond
[Tl Salvent use
L1 Evaporation road transpart
T4 Alecollancous [ndustry
Landmse and wasie ireatmei
L1 Agriculture
L.y Amlmals (ruminants fexereta)
LAl Elomass bhurning
L4l Waste treatment
Natuaral smirces
i Natural solls
W Natural vegetating
Man Wetlands
Md Cleoans
Mal Lightning
MWED Wolcanaos
Al traffc
Al Landing and Take-OM cycles
Ade Descend /Climb ot [1-9 km)
Aer Cralse altitude [9-13 k)
Abe High Cruise [13-1% km]

TAB. Al - Sources répertorides dans EDGAR v2.0.
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Source Cade MOCAGE  Délails
All sowrees SN
Anthropogenic sparces
BT All
Sl Diefpresiation and cultwns
504 Fossll el and Indusiry
S04 Fossil fisel and blofiel
500 Ot heger
Foaed]l fuel use
10 Al
511 Fusd production and distributlon
12 Transport @ road
514 Ot hoter
Erlpfuel combustion
S Al
[ndustrinl processes
BRI Solvemis
Lamduse and waste treatment
S4 Al
541 Agriculeure
542 Anlmals {ruminants ‘excrotal
543 Hiomnss baming
544 Whste irealmend
Natural sources
S0 Continends. (golls and anlmalsh
A0l Weilands
S5 Termlis
553 (eans
S04 Lightning
Siif Waolcampes
S6b Forcsis
S6T Schrubs
508 Orher vegetation
560 Saolls (comtinents and oooans)
Cither
TE Blcsphere
a7 Continental sodls (matural and agriculiure)

TaB. A.2 - Sources répertorides dans MOCAGE.
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Cafdgorie Eepiee EDGAR Espdee "MOZART" Formule Masse

ma-
laire
[Tgic) an~'] [Ts(c] an ]
Alponks MAleools vl |56 Eihanol [3.1] CaH OH Afi
héthanod [51.5] CHaOH 32

Aleanes [all} Ethame vidE j.6] Eihane [12.4] CaHe 30
Prapano v |52] Propane [1.5] CaHs 44
Butanes wi4d]11.6] CaHn nH
Pentanes w06 [140.3] BIGALK [67.2] CrHys T2
Hexames et awtres vl [19.3] Nhee C @ 7.0 114

Alptmos aloynns Ethine (ethyléne) «0T [5.8] Eihémp |20 CaHy g

(olefines] Propéoe v 04 [4.1] Propine [6.4] CaHe 41

BIGENE [T.2] C4Hs hii
Ethyme [nefdyléne) vl [3.7] CaHz 6
Autres  alednesalcynes  [alo- Nbwe &t B il
flews] wi2 [6A]

Aromatigues Bemzene [benzol) w13 [6.4) CrHe T
Mithylhermine [toludme) vid TOLUENE |2.1] C-Hs 12
pi.1]

Diméthylbeneénes (xyknes] CeHia e
vih [4.0]

Trimethylbenzénes w16 18] CaHia 130
Autres aromatbques vIT |18 MWhee GG 104

Esiars Erters w14

Ethers Ethers w14

Hydrocarbares chlorés Hydrocarbures ohlonés w20

Aldehydes Methanal (formaldéhyde) w2l Biéthanal [24) HCH 30
fo.#]

Autres aldehpdes v [4.1) Nhee C @ 24 44

Eihanal |54 CHq CHO 44

Cétones Cetones vid [1.8] Mbee O @ 38 T
ACET |15.5] CaHe Ok 5

MEK [4.4] Oy Hak T

Acides carbooy igues Acldos vid [T.4] Miwe 1 2 il

Soutres COWNA

Auvtres COVRM 25

Tak. A3 - Catégories de COVNM identifides dans les inventaires EDGAR v2.00 et “M0O-
ZART" {masses molaires © volr Stockwell et al. [1997)). Les totaus émis annuellesnent

sur Uensemble du globe sont indiqués entre crochels.
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Espéee RACM  EDGAR  “IPCCT
[TeiCh an~'|  [Tg(C] an™']

ALD .1 4.6
CSLL tH p1Es
ETE aH 136
ETH Gt 0.9
H{3 Z0.6 FILERE
Hih 10.4 (HE ]
HH 19.4 PR ]
HOHG R} 1.4
KET 1.4 PR ]
QLI Al f.o*
aLT 4.1 4.1°
TOL 1.4 158
XYL 4.4 4.1

Tag. Ad- COVNM du schéma chimigue RACMOBUS (Stockwell et al., 1997) émis dans
MOCAGE, et tolour des inventaires EDGAR v2.0 ef “IPCCT (les émissions aves * sonl
les dmisgions EDGAR v2.0).
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Annexe B

Le dépot sec des aérosols dans

MOCAGE

B.1 Résumé en francgais

Le réle des adrosols dans les problématioques de la qualitd de 'air et do changement
climatique a été mis en évidence dans de nombreuses études (Charlson et al, 1992; Ja-
cobson, 1998) ; leur dépdt sec est responsable d’une fraction appréciable du dépét total,
sec et humide (Balkanski ef al., 1993; Chin ef ol., 1996).

Le module de caloul des vitesses de dépdt sec des gaz a donc 6té &tendu aux adrosols,
dans le cadre d'une collaboration avee E.Y. Nho-Kim. La vitesse de dépdt des particules a
étd paramétrisée en fonction de leur taille et de leur densité, des propriéeés de la surface,
et des conditions micro-météorologiques. Neg développements se sont appuyds essentielle-
ment sur Shinn and Shnn (1980); Slinn (1982 : la vitesse de dépdt sec g'exprime en termes
de résistances adrodynamique f,, quasi-laminaire 2, et de vitesse de sédimentation V)
selon la formule :

r ] -
Vi m F VL (B.1)
Le terme B, est identique & celui que nous utilisons pour les gaz; My est fonetion,
comme pour les gaz, de la vitesse de frottement, mais aussi de termes qui décrivent la dif-
fusion brownienne, 'impaction inertielle et 'interception ; la vitesse de sédimentation est
caleulée selon la loi de Stokes, Les particules sont supposdes sphériques, nous présentons
des résultats pour différentes tailles ot densités.

Des vitesses de dépit horaires ont &té caleulées sur le globe {résolution 27), pour année
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2000 en utilisant les sorties A’ ARPEGE. Nos simulations ont été évaludes avec des mesures
rapportées dang la littérature, sur continents et oodans.

Sur un sol partiellement enneigé (Duan ef al, 1988), sur herbe (Allen et ol 1991)
et sur forét (Ruijgrok et al. |, 1997), nes vitesses sont généralement satisfaisantes, avec
les erreurs les plus importantes (jusqu’a un facteur cing environ) sur les continents pour
les particules de taille entre 0.1 et 1 pm, sur des surfaces trés rugueuses. Sur mer, les
observations sont trds rares, ef nous avons confronté nos résultats avec ceux de Pryor
and Sorensen (2000, observis et modélisés. MOCAGE est trés comparable aux valeurs
modélistées par Pryor and Sorensen [2000), mais sous-estime les observations rapportées ;
e bials pourrait 8tre réduit en prenant en compte U'effet de grossissement hygroscopique,
qui a oté niglipd dans un premier temps.

La moyenne annuelle des vitesses de dépét, fortement dépendante de la taille des
particules, varie entre 0.01 em 87! et plusieurs dizaines de om 871, avee un minimum pour
les particules d'un diamétre compris entre 0.5 et 1 pm. Les vitesses sur les continents sont
environ dix fois plus élevées gue sur les octans, pour toutes les tailles de particules. Les
variations mensuelles, par bandes de latitudes, sont trés faibles, tandis qu'un cyele diurne
exigte sur les continents avec un maximum entre 12 et 15 heures locale solaire; ce cyele
dinrne est plus margqué pour les particules entre 1 et & pm. Les régions tempérées ont en
movennée des vitesses plus élevies que les régions tropicales ou polaires.

Des teste de sensibilité ont révitlé que la longuear de rogosité, qui intervient dans
les résistances adrodynamigque et quasi-laminaire, est un facteur clé. L'effet de la vitesse
de frottement a &té analysé, et nous avons mis en évidence le fait que la réponse 4 une
augmentation de cette vitesse est teés différent selon la taille des particules. Enfin, selon
encore cette taille, chacun des termes de la vitesse de dépdt (résistance aérodynamigue,
quasi-laminaire et vitesse de sédimentation) peut étre le facteur qui détermine la vitesse
de dépdt résultante.

B.2 Article
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surfaoe properties, and miono-meleorodogical condilbons
near the sarface. MOCAGE iz o multi-scale TTH,
cavermng scales From ke regiomal 1o ke planslary one,
and exiending fram the surface up 1o the middle
stratosphere. The model comprises up 1o & levels af
two-way nesied domains, the parent global grid proad-
ig Mully-comsistem) boandary conditicns to the imner
prids. These arigimal model setlings allow to cover a
wide range of scientific applications, From: (ke study af
climate—chemisiry interactions and global-scale redis-
tribalians of speces {Cathala et al, 0H13], to “chemical
weather” forecasiing, domm to the regiomal scale
[[Dhafour et al, 200300 A 20F imlerface betaeen MK
AGE and ARPEGE. the Freech operational numerical
weather prediction model (Couwrtier et al., 1991; Mah.
fouf el al,, 1995k has been developed. Surface par-
meters are lakem s in the ARPEGE madel, as well as
meleoralogical forciegs. In (kis paper, we present in
Section 2 the description of the dry deposdiion pariicle
parametercation developed., them in Sectiom 3 am
evaluatzon of the medel owpuls, ever land and sea,
and im Section 4 am analbysis of these owpuls, bolk in
temms of lkeir annual, seasonal amd diwrnal chamcier:
isfics. We also present some sensilivily bests.

1. Pamameterization

The framework of ikis slady is based upan the Sling
and Sliem {1980 and 5Enn (1982} models, 2cconding 1o
which the atmospbere bepeath 2 convenient reference
height is conceplazlly divided into twa layers: in the
upper layer, the atmospheric lurbaleece is asumed 1o
povern the particle transport v the aerodynamic
resislance {8, while in the underying quas-hmisar
layer, Brownan diffusion, inertial inspaction and inler-
cepdion are supposed 1o be predominam processes, that
are grouped inbo o guasislaminar redslance lerm S,
Hersn, gravitatiomal settling ¥ is added in parzlie] 1o
transpart through both lavers. We assumed that all
parlicles adbere to the marface wpan conlact, even
thomgh paricls larger tham 5 pm may rebound, and
thus that the surfzce redsiamce is null {Senfeld and
Pandzs, 199%).

The dry deposition velbocity ¥ is then expreseed as

+ ¥ i

F, & calculated aceonding to the Siokes Law, whaick
Lakes infp accound mon-cantinuurn effecis for small
particks [Seinfeld and Pandis, 1993].

The formulation of &, follows Sline 2nd Slimn (1980H:

b= mr

(21

where O is the drag coefficient for momentum, and U
the wind velocity i the reference height, Cp is computed.
25 a [uncizon of aimosphenc slabelity and surface
roaghness [Liwis, [970), a5 in ARPEGE. Over bund.,
the rougknes kngth of sch model grid oell includes the
contribuations of laed cover and of sub-pric scale reliel te
acoount for terrain inhomogeneities in sach madel grid
cell. The land cover &5 ike same 2= in ARPEGE, and is
described in Crizrd and Bazle (2000). High surface
roaghness kengths (= | m) exist i elevated regions (e.g..
Mortherm Easlern Amedca or Chinal, as well as in
regions coveped by foresis [eg. Cendral America or
Africa {Giarman., 199201, Over ice free sea, the roughness
length is comprised af twe derms. again as im the
ARPEGE model, ome thai apcounds for the Charnock
refadion, and ke second For low wind speed cases
Fouaghness lkenpibs cver sea range from 2 ox 100* o
1077 m, im agreement with the Elerziure. {lohal veady
averages of mode drag coefliciends are 1.0 = 100 aver
land (0.93% = L0 im Jamuary and LI = 1072 in Jalyh,
12 % 107 aver oceaes, amsd 10 = 1Y on fce-covered
sml These values are comparable with those in the
litzrture [Twomey, 1977 Slinn amsd SEne, 1980; Georgi,
T9EE).

Ry is paramelenzed as follows

1

- HJEbr + 'ﬁ- + E-'II

where s mepresents (b2 friction velocily, Ew, Fe, and
Em are collecizon efficemcies for the Brownazn diffusian,
ineriial impaction amd interceplion, respeciively.

Eiy i5 2 function of the Schmadt namber ( 5c), which is
the ralzo of the kinematic viscasity of 2ir o the paricle
Brommizn diffusiviey:

Epp = 57T, ]

where 7 depends on the sarface ronghness. We adopled
7= 4 for sea and ice, and y = 3 for vegelaled surfaces,
The impactzon contribalion s a lanolion af the
surface Lype, and we differeniiie between land or sea
For depasition e ocean, or snow-covers surfaoes,

B = 10FH% (5

Rn (3

whereas for depositton W0 vepelaled  sarfaces, the
empirical appraach of Peters amd Eiden (1992} is used

E
e (2 0
wilk 8¢ the Stokes number defised 25 the mtio af the
particle slop distamce to the characlensic radies of
collectars [Seinfeld and Pandis, 19981, @ = 0.8 and =
2. For the coninbulion of eroeption by vepelative
hairs we use the apprommation proposed by 5knn
{1981

i, I a -
E--Fn. F{m}'l‘“.—"-f{m}]. (3]
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Tl 1
Walues inken lor the evaluation of cur modeled depoeics velocilies (Teans in paresi eses)

Parzmeter Dian et ol {1968 lmd s Adben et al. (1991 ) band g Rulpgrok et al. (297 land forest
Wi of MOCAGE ostpins 6245 it k11
% dm} DL 08 40 D) {02110, 21 008} L41-3.18 (2,30
[ D LLE LTy 010400 (.25 - 141 {40 e e
Pariicle dessily (kg m™") 2000 LT LT fsulfiie], 2000 (b catiors)
LIkl jFaszy 20 (2B
Particle sixe {pm} [INES K] Uipper cut=ofl at 2 pmy HPh 0
i-1.0 Muastly in =08 pm Ca: 173
S%y @b and 4.5 (himeodaly
Fog: T4-194

where O Cpo= 0LF ratio ol visoous 1o ok dag, o
parixle rmadius, & charactenslic width of vegetalive bairs
(Ihpm], & fracton of the ol inlerception by the
collector (1%, and 4 characterisiic radies of lurge
colleciors [1 mm for Foresis, 115 mm for other vegelas
fioml.

The spatial resolwions of ikis medule repkcate those:
al MOCAGE: 2% for the plobhal domain, 17 oaver
Europe, 0257 over France, apd 008% aver more lmited
areas., Meteoralogical fields such as wind, lemperture,
specilic kumidity and pressure at the model lowest kevel
(referemce height), surface lemperatare and specific
humidity, amd surfaoe properiies meozssary Lo cakoalae
the deposilzon velocity, such as knd/sea mask, vegela-
tion dype (Forest or other vepelalion), rougheess knplh,
snow coverape, ane Lhose of the operational oulpues of
ARPEGE. ARPEGE meteorodogical fields are avadlable
every three howrs, and land cover properiis are ither
comslanl or monthly. The depih of the lwesl model
yver being aboud 401 m, the reference height at which the
dry depostiion is calculated is around 20 no Parlickes an:
assumed o be spherical and 1o have 2 aniform specific
depsily for each of the different components of aerosols.
We present below resalis for 1000 kg m~ (black carben
ard Fogl, 1700 kg m ™ {sulfute) and 2600 kg m™ density
paricles {mineral zercsols, cakium and kad) (Kopke
el al., %7 Hyproscopic growik of partickes has not
heen included in the current parameterimtion that does
not consider particular speces of aerosols but is o
generz] parameterization piven sizm and density of
aerosols. This hyproscopec prowmth  process  indeed
mmpacts on the deposition yelocily of specific aeromols
such as ma-sall and salfate, and we presemt in Section 3
am estimatiom afl this impaot.

X Evaluation of dry deposition velocities
In crder o evaluate par paramelerization, deposition

welocites calculated by MOCAGE were compared with
ahszrvalions available @n the Eierature. Over bmd, we

splecled the studies of Dhaan et al (19881, Allem o al
(1991, and Rexjprok el zl. (1997 that specified the
micro-melearelogical valses measured  during  their
pxperiments. Duam et al. {1988) measured the dry
deposiion velocity of Gne particles by eddy cornelation
meethod over o pantially smow covered Beld; Allen ot al.
(1991 ) estimaied dke dry depositivn velocily of sulfuie
aerosoks over o short gmss surfaoe belwoen June 1988
and June 1959 using a profile technigee: and Raijprok
el al. (1997) measured dry deposition velocites af
fferent = particles 1o a fresl camopy 2l varioams
times af the wear, and compared ikese experimental
results wilk dbeir model estimaies. Table | presenis the
wilees constdered @ this evaluation for surfoce Lype,
aerodynzmic roughness kengih, fricion weloaty, and
paricle densily. For the Ruijgrok el al. (1997) case, as
o frction velocily was reported in ther arxle, oar
results represent these for all MOCAGE  [edicon
velocilies. frange (HH-1.41 m ="y

We present in this evaluation remalls from wo
simulations, | January 2HHE 21 UTC and 1 July 2000,
sume hour, valid For twe opposile =seasoms. The
comgparison between shserved amd modeled depaosition
welocdlies appears in Table I overall our modole
reprocuced  Fxirly well measared deposilion velocities
for submicran particles over smosth and moderaely
rough surfaces, under relatively mild fnctizon velocity
vondilions ([hmn et al. {1988) amd Allen et al. (1991)
cames). MIOCAGE outpuds were in good agreement witk
the datza of Duzn et all. {1983) For bath classes of parisde
sixe. In the case of Allen et al. (1991}, ax most partcles
they considered were smaller than 0.5 pm diameter, we
made ke comparison with model outpms for 0.1-
i3 pm diameter pariicles. Depesilion velocities anped
from .06 to 014 cm =1, in accordance with meanare
meenis, 0L+ cmx s~ ' The comsparison with Raijprok
el al. {1997], whose measuremends were macde aver very
rough swrface, exhibited dissimilar aspects according 1o
parlicle size. Model predictiors were very close 1o
measaremends for coarse particles, for example Tog
droplels and caloum bearing particles, whereas they
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Tabie 2

Compartos of modeked pad obcerved dry depasition velocities meas + standard deviation, or range of valas)

Particle di nmwsier (jpm)

Litersture V4 {om s WOCAGE Fy (ems ™)

Duan et al. | 158E) R0 A £ g LS TERIT T
A D21 £ D0 I 6 4 (1M
Allem et al. | 159) IR [INR-Le IR R RITI
Ruskjgrok et al. (1997 Iy, i 44 [ [IRTERI N
Faog T.4-1%.4 2829 1644
S0y 0L ol U0 £ 008
S0y 24 23 231434
Ca 773 3-4.1 13-k
sigedficanitly underesizmated velocities of fne pariicles Tahl: 3

such as “MPh. This large discrepascy could be aliribuled
Lo the Folbowing reasons: firslly, Ruijgrok et al. (1997)
painted cul that their measared depossiion velocites for
¥Ph could carry o high uncentaiety (> 506, and they
Found mearly mo carrelation between their measurements
and their model results. They also examined the
dependency of depositivn velocity on Inctioa velocity
and found mo clear relativeship for their measurements
kil a more obwiows relationship far thesr model outpals.
%0 anoiber possible source of inconsiskency could be
that some of our moedel friction vebocities differ larpely
from experimental conditions {sze abave the conditioes
oo oar evaluatios) As in Wyers and Dayeer (1997, we
foumd that our depositzon velocily reveals a near-Enear
dependency with frction wvelecity for submicran parti-
clex over highly rough surfaces (this is larther developed
im Sectiom 4.4.21 5o, differences in modelkd and
hserved {Kuijgrok et al.. 1997 Friction velocities conld
well lead Lo discrepances in modeled and observed
deposilzon velocities. For fog droplets, oar model resalis
ranged from 2.6 1o 5.4 cm 57" for 7.4-19.4 pm diameter
particks o compare with 28-29om s~ in ike liler-
ture. For the himodal distribuizon of sulfale bearieg
pariicks, model depesiion velocity for each mode was,
respectively, (08 amd }Ioms!, guite in zpreement
with observations (0.7 and 2.3 cm 57,

From these comparisons, we can draw out that the
largest uncertaindy in car modeling resalis over land lies
im the 0.1-]1 pm sie imlerval over highly roogh sarfaces,
with 1 maximum of abowd a factor of five. Cleary,
particular effons should he made lowards improving the
dry depasition parametenzziian of these pariicles. In the
cases off fime panlicles over smooib surfaces and of coarse
parlicks over rough surfzces, the predictions of oar
madel can be considered as guite saifsfctary.

Meazaremenls of depasilion velocities aver ooeans are
wery mare. Fojas et al. {1993 and Qminn and Ondoy
(1956} estimaied deposition velocities of submicrom
particks by applying depesition models 1o field mea-
suremends made over coasial walers, and obiaimed
vales im the W0°-10""cm s range. Car mosdel
velocilies for lkese particks are well in this range

Deposithon velooity over ooeans for dilferent panick sowess
MOCAGE cuputs, modeled Cuvod) 22 cheerved (obsh appear-
ing b Pryor eod Sorensen (2000}

[vimeter (i) L 3 T

MAOHCAGE By dems 1) ATt LR 1.3

med ¥y dom s~ T T 1.5

aba Fy fems™") R T I [ - |

MUOCAGE 1y L 1.13 0s7
el Fy

MUOCAGE 44 .41 1T
ohs Fy

fOFY w L5030 < LV cmos~Y). Far larger partickes,
we compared MOCAGE outputs with observed (wind
luneel experimenis) and modeled velocities reparted by
Pryor amd Soremsem (3NN MOCAGE oaiputs are
those oblaiped for dke Frictiom welocity and wind
comdftions presented in Pryor and Sorensen (20000,
and For |7H kg m™ partickes, L, 3 and 7pm MOC-
AGE velocities comipare very well to Pryor amd Soresen
{3000 modeled velocilbes (see Table 31, and are wilkin a
factar of two when compared 1o obsenations tkat they
upclerestimate. This underestimatzon could certaindy be
reduced by taking info accoumt dhe hygroscopic effieot.
Assuming as in Seinfedd and Pandis {1998) ikt salfate
particke diameler changes by a faclor of two due o
hygroscopic growth, we estimaled that this coukd resuh,
far 1 pm particks, im an increase in deposition velocily
by a facior of three. Howeyer, ome must node ihal, on
the basis of the carves presented im Fig. 1, hygroscopic
growth could realt in lower or higher deposilion
velocities, depemding on the initial size of the particle.

4. Results msd diseussion
4.5, delohal ammeal rveans
Dy deposition veloclies were simulated at 3 h

intervals aver the year 2HHL, Tar all MOCAGE 27 cells
of tke globe. Fig. | shows the vearly global averapes
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Fig. 1. Annual mean deposition velociiies by pantcle size and
surface type (pariicle density 1000 kg m .

(lamc and sea) for 1000 kg m~* particles, by pariile sio.
Two nodiceable Features can be observed in this figure:
firstly, depesdizan velocity is stromgly dependent on
pariicle size, amd varies from 001 10 several bens of
cms~ ), with 2 muinimum is the 0.5-14 pm dizmeler
range. Thus, for these sizes, dry deposiion does not
apipear 1o be an effcient remonval process, and this could
lead to longer atmospleric residence times. Secondly,
chposition velod iy is higker over land than over sea, Tor
all partides regardless of sime; this fedare s mione
promoumced For pariicles between 0.1 and | pm. Mean
cepasition velocities ohiained are about 0O, 0003, apd
052 em s~ For 01, 1, and 5pm dEameler particles,
respectively. For the smme particles, land velocities are
02, 007, and LWem=", amd sem walues much
smaller, respectively 0103, 0007, amd 015 cm . [
chposition welodity  for  submicrom  pariicles s
Ol om s~ cover land and Q00 cm s™! over sea: these
wvalues are compamble with bose of Ruijgrok et al
(19957 and Quinn and Ondoy (1995).

We examimed also the zonal charactenistics of these
amnual mezns by 37 laiitudinal bands, and ilbasirated
them in Fig. 2 for tkree different sizes of particles, again
disinguishing beteeen lamd amd s2a. The common
features in ke carves inclade two peaks in mid-
Entitudes, apd minima in the ropics and polar regions.
Then could be, in these mid-atitudes regsons, combened
elfects of wind speed amd sarfice roughness We
ahserved similar zonal distributions of friction velocity.

4.2, Feasonal ewd afvrmn characteniniics

Ta examine the sexsomal charaoieristics of deposition
wvelocity, monthly averapes for the vear 2000, s2parated
mba 3 laisdieal bands, were prepared. Seasonal
variations of particle depasition velocity did not comse
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imlo sight, either over land ar aver wea, for amy class of
pariicles. However, o weak seasomal eremd was abserved
in mid- and highdzlitede vomps for 5 pm dizmeler
pariicles with a maximum durieg the local wimlertime
izee Fig. 3{ap). This could be attribwied o higher wind
speeds: the avernge wind speed im lhe morthern mad-
latitude ocezns was al 9.1 apd 6.1 m s~ in Janmary and
im July MK, respectively.

Sipnificant sonal variations were foand over cone
tinents. MOCAGE average seasomal-wonal  profiles
coukd be used ina CTM or a pereral circuladion mosdel
inchxding aerosols as a smple offline parametencation
of depesdlion velociy, and numerical values can be
pravided as supplemestary matenial to ikis paper, apon
request bo dke authors. Applicaiion of these profiles
woakl improve moedel results compared o thoze
ohiained with constant depositon vebodties, without
imcreasing much the compuiationz] bunden.

The diarnal variation of depositiom welocily was
imvestipated using model owtpuls of Jamuary and Jaly
IWH, and, as shown im Fig. 3, differeml paditerns
appeared depending om surface type, particl: =@, and
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oe 4.3 Ferly aistrdbod fons
os o i ; :

._.__,-/'\. /'" Fig. 4 shows an example of the smiial glabal
~ O& , .__’_xh-ﬂ__,.--‘ B g distribution of dry deposiizon velocity al a given hour:
n ""-._- -~ it s the case of 3 December 20K, 12 B UTC, for 0026 g
E._ L .7\“ diameter, 1 kg m~* particles. The contrast belween
B . - \'\_ & — conlinents amed oceans can easily be seem: over con

— /r linenls, depositbon velocity is usmally Eigher than
o1 T 0.1 cm 5" while it ranges from .31 Ao 05 cm s~ aver
aczaps. However, mid-lstitude oceanic regions have
W T M R M T T E & v o higker deposstion wvelocities than other oceanic omes
Fig. 5 demonsimbes the lempoml varmbility of depos
1 ST T T lBan velocily: two simulations over Franoe {model
e resolution 0257),  far 12 pm  diameter  and
. f 1000 kg m™ pariicles, are presented, ooe being valid
e far 1 July 2000, 00 UTC and tke ather for 12 UTC the
w .ﬂ‘_ﬂ..-h,_ _r_:..""_nsl_l snn'!u |..13. I]\.:p-usi!.hn welocily clearly undergoes diurnal
E o1 rﬂ_ﬁ_,.- S varialians, with higher valees around neon as expecied.
E g e ———— Commpn charactenslics observed im tkese fipures are
nodable higher deposdtion velocifies over moundaimous
fet regians relaied 1o the fopographic featares,
o LM am Od pm  ceds S8 pm
B , . . ; 4.4, Kemrivimity feahires
ik QG HIG BO5-306 HIT-En Bop20H HIH5TH 51H-20H
o 440, Eifecr of rowghmess gk
—— 0 =t Qdam e 5 Eam Eoaghness kengik appears to be one of ike determin
ing lactars in particle depaosition selecity. On the one
11 hamd, 81 &5 dErectly reladed to the asrodynamic resisiance
- e e e by rukng the drag cocfBcient, 2nd on ke pdher hand @
L o -l ._:.._1 — controls ke quasi-laminar laper redsiamee ibrowgh the
E: —— —— fmction velocily term. Thes, as the sarface pets rougher
= the o resistanoes beoome smaller and  deposilion
.o v— e — g — o — vebocily increases. This dependency is illusirated in
" TTre— —p— % Fig. fi, thal presenis meaes of a one day smmalaiion {13
July 2004, 1000 kg m™ density particlesy. For a given
; oo condition of atmospheric stability (slable, neutral, or
<l WE 505 E05-206 HIT-EQ Bop2DH 3T 3T S1H-20H

Fig. & {np Monthly averpsd deposition velocites over sen, for
two lattndizal bards—Aversge jmee test) doily masimum ored
rmirin depasition vel ocities, for tares pantich: siase, over )
lead and [cf sen.

peagraplical location. In conirast 1o ccemns where no
dlear vanmadian was delecled, a2 mobceable diumal
variation was detecied over land, with highest deposi
Linm velocities between 12 amd 15 B local sedar time. This
could be explained by tke atmospheric stahbility: the day
Lime atmespheric uestability over lamd leads 1o high
depositbon velocities of particles, while the high heat
capacity of waler Emits the diurnal varation of atma
spheric stahility abose oceans. The daily wariation over
lamd decreased wilk imcresing latitedes, and it nearly
d=mappeared in polar regions. Particles most suscepithle
Lo dzily variations kave a diameter between | amd 5 pm.

umslablk], deposition velocity rises steaddy For all
particke sizes 2= roughness length increases; dkis drend
is more visible in unstable aimosphenic condilions than
in stable amd neutral anes (Fig. &b

442 Eifecr of friciion vefocily

T mvestigate the effect of fmction wvelocity on
deposition., friction velocily was rebied o deposition
velocity by particle size for [0 kg m™ panicle. As
showm in Fig. Tal, deposition welocty increases near
limzarly with friction velocity for small partcles (dEa
meler smaller than | pm). However, this dependency
does not exist for larper particles where deposilion
vebacily does nol change with warations of frclian
vebocity umlil ke latler reaches a certain threshokd:
heyand this threshokl, deposition welocily rises again
near limearly with fActon wvelocity. For instance, for
56 pm  particles, this threshokl & 03ms™' {see
Fig. T{bil. We ohserved ikat these thresholds deonease
wilk increasing particle sizes {see Fig. el Fig. 8 gives
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Fig. 3. Tanpomal varateon of dry depoios vekooily over
France for 1.3 pm, 1000 kg m :'j.'urln:lﬁ. coses of 1 July HHE)
at el 00 UTC, and jb) 12 UTC.

msights om ikis, by presemling dke various lerms that
appear in the formulaton af fke deposition velocity.
Ciiven that the &, + 8 lerm decreses when the Friction
welocily  increases, deposiion  selocity of  partscles
smaller ikan 1 pm is, in all cases of fiction velocity,
comirolled by the /8 + Bs tenm, while for particles
brger tkan 10 pm velecity is controfled by the ¥, tenm.

SoET

1
1o
A .2 -1 1 2
10 10 10 Tea 10 10
[E1] Farick diameter [pm)
i |
iy - 1
o—a g
F o TN |
1 i - |
1d o] 0 ]
—_ - =T T8 E
- ., |
T e 1
o H
[ l
-1
10 i
-2 -
10
TR T 1o” 1 10
ihi Fartick diameater [pm)

Fig. & Effent of surfece roughness en deposition velocity: (a)
unsieble and (B sinble and neutnl esses (particle density
100 kg m)

Far partzcles in the [-10 pm mmge, the B, + &, term is
larger tham the 1) ¥, tenm at small values of the fnction
welacly: in this case the deposiiion velocity is controlkd
by the setiking welocity and is thus imdepesdent of the



224

Le dépdt sec des adrosols dans MOCAGE

1440 E-¥ Nho-Bim o al § drvssphiris Busdroamess 78 (304 | 29530042

Wy ome "

Wytcms N

s
£
El
“.

a3
U E-] |

a4 |

a1z |
A
i0? [ i0? 10 in0' i
Paricls diamstar [pm)

Thrashiald friciion walacky (ms 1)

"

Fig. 7. Fifec af frction veloody o depodition velocily: (a)
L3 pim diameier particles; (hi 3.6 pm dameter particles; and {c)
1peshiodd Mriction velooity s Mesctiom of particl: dismeter (e
text, particle density 1008 kg ™.

friction welocity. This remains inee until the nction
welocly reaches a ibreshold when 85 + Ry becomes
smaller than 17V, amd tken 1/R; + & controls the

deposilzon velocity which becames lireary deperdent 1o
the friction welocity.

443 Magmiuter of ¥, &, and R

A comipariszan aof the respeciive magnitudes of . R,
and M has been made wsing ke global data of 15
January 20, 21 UTC [Fig. & L0 kg m~' density
particks). V., whick increases with the square of the
particl dizmeler, is fomnd to be lower than D001 cm g !
for pariicles smaller than 0.5 pm, and its congributzon 1o
depositton velocity is megligthle for partides up 1o | pm

1o 10" ! 1t ' 1
Particle dizmeter {umj

Fig. §. Mogniiudes of Ry, By, and ' vemsus pariicle s
8y e ghotal mean wadee of the perodyrami nesketaece over
land cm 15 Janwry 2000 at I UTC dpestole densdy
L0 kg l-]l.

diameter. But evenfually @l dwrns oal di be the most
delermining Excior im deposition velocily: pariicles with
1 apd 10 pm dizmeters have a sebiling velocily of 2boal
041 and | cms™", respectively. For a piven sie of
particles., V. remains relatively constant despite differes)
meleoralogical conditions [wilkin 119 for Lo rangel
We moled alko that ke influence of paricle density on
the setiling velacily appears fior pariscles witk a diameter
larper than 05 pm. The medizn wvales of R, is
074 scm" over land (n= 538 amd 135 scm™! aver
sea = JOEGG). This bund value is compamble wilk that
of Duan et al. (1985} (] = cm Y. By shows a skrong
dependency an panlicle s2e (see also Fig 83 For panicles
smaller than {104 pm. &, &5 penemily larger than R and
deposition velocily is maked by B However, B increases
steadily with the particle size up Lo aboal 5 pm diameter,
lhem @ decreases very rapidly. Therefore, deposilion
velacity of 107° to | pm particles could be consicered 1o

5. Comclusinns

In this study., we presenl a size specific parameleriza.
1zan of panick dry deposition velocity as a fumction ol
surface properies and micre-melecrolegica] condElzons
near the surfzce, developed within dke global CTM
MOCAGE. Simulaticns cover the year 2000 were carmied.
owl with the meleorclogical and surface felds of the
Meépéio-Franm: aoperalional amlyses and Forecasts, and
seasonal, divrnal as well as hourdy chamcieristics have
been examined. Chverall, resuleés were in accorcdance with
experimental studies presented im the literiure, with
the larpest uncertainty (about a faclor of five] for the
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0.0-1 pm s@e paricles over highly rough sarfaces. (hur
slucly revealed that paricle depositzon welocily was very
sensiiive i sarface bvpe and melearclogical comditions,
ax well 25 parlicle size. I owtlined alse large ishomios
geneilies im lime and spaoe: differences over land and sea
were abowl an arder of magedimde for a piven size of
pariiles. Im addition, zonal variations were ot mepli-
gible, with higher deposition webocity in mid-lxifndes.

In the mext siep, we will imegraie this paamelerims
ticn imdo the aeross] modualke of MOCAGE, amd ihs will
enable the caloualaiion of 30 d=inbutions of aerosols
ared the sstimation of dry deposilion pariscle fuxes. The
acrosol module will alss include s@e specific aerosol
emixioes, 30 gavilationa] settlieg, and wel remaval, in
addition 1o a speciiic chemacal maodale.
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Annexe C

Liste des symboles utilisés dans le texte

ALADIN Alre Limitde, Adapiation dynamigue, Développement InterNational { Météo-France et
partenalnes)

AMMA Afelcan Monsoon Multldiselplinary Analysls

ARPEGE Agtlon de Recherehe Petite Echelle ¢t Grande Echelle [Mbtéo-Franee)

AVHRR Advanced Very High Resolution Radiometer

O drag copfliclent Tor momentum

Oy neutral drag coeflicient for moment wim

CLS Couche Limite de Surface

CNRM Centre Natlonal de Becherches Métdorologlgues [(Métio-Franee)

CEN Composds Organiques Yolatils

Cr concentration of gas r at the lowest model level (meal m ™7

i densité de biomasse foliaire ou densité follaire (g feullle m—? sol)

. molecular diffusivity of gas £ (m? s~ 1), Dy = Da.o x [%j—d’j;ﬂ]m

By molecular diffusivity of water vapor (2510 %m® 1)

e specific humldity at the model lowest level (kg ko 1)

ECMWEF Eurgpean Centre for Medium-Range Weather Forecasts

EDCGAR Emisslon Database for Global Atmospheric Research (RIVYEL, TR, Pays-Bas)

ESCOMPTE Etude sur Site pour COntealndee les Modéles de Pollution atmosphéclgue et de Trans-
port d'Emisslons
facteur d"émission de OOV (pel g~ feullls 1)

F. mass depesitlon Qux of gas = at the lowest model level (rmofl &0 m—?)

Jox reacilvity [actor

Fantar Incoming solar radiathon (W m?)

T facteur correctl environnemental

GELA Czlobal Emisslon Inventory Actlvity (IGEDT International Global Atmospherle Che
misiry actlvity)

e effective Henry's law constant (meof L1 afm— 1)

27
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IFS Integrated Forecast System (ECMWE)

IGEP International Geosphere Blosphere Program

TP Intergovernmental Panel on Climate Change

ISBA Interaction Soil Blosphere Atmosphers

L Von Karman constant ((Ld)

LAT Leal Arca Index

LBA Large-5Scale Blosphere- Atmosphere experiment

MCT Modele de Chimie Transport

M [x] molar mass of gas (g mad 1)

Mésop-NH Atmoapherle Simulation System | Mitéo-France, Laboratolre d' Adrolegie)

MOCAGE Modde de Chimle Atmosphérigue & Grande Echelle (Mitbo-Franee)

NCAR Mathonal Center for Atmospherle Rescanch, TT5A

KDWVI Mormalized Difference Vegetatlon Index

WMV Non Methanle Volatll Organie Compound

w kinematic viscosity for the ale (015 cm? & ! at T=20°C and p = 1 atm) [m* = 1)

NWP Numerical Woather Prediction

CYREVOC Oiher Reactive Volatdl Organlde Compownds

OV Criher Volatll Organie Cornpounds

PAR Photosynthetically Actlve Radiatlon

P Prandt] mumber ({.72)

R, aerodynamic reslstance between the lowest model level and the surface (Identleal for
all substances) (s m— 1)

R, resistance to transfer that depends only on canopy helght and density (s m 1)

RACH Reglonal Atmospherle Chemistry Mechanism {( Stockaell ef al., 1007

- guasl-laminar reslstance for gas © (= m ')

Res bulk surface reslstance to the transport of gas r Into a surface [« m ')

Rear resiatance of leaves, twigs, bark or other exposed surfaces In the lower canopy 1o
transport of gas r (= m )

Ry resistance of gas teansfert by buoyant convection ln canoples (= m 1)

REA Relaxed Eddy Accumulation

- reslatance of the soll, leal liter. ete... at the ground surfage to transport of gas =
(s m™1)

R; Bulk Rlchardson number

Riuz eesistance of leal cuticles In healthy wegetation and otherwlse the outer surfaces o
the upper canopy to transport of gas © (= m™ 1)

R_.. reslatance of loal mesophyll Lo transport of gas = (s m 1)

R, reshstance of leafl stomata to transport of gas « (= 1)

| —— stomatal reslstance for water vapor (s m ')

Ramin minimum stomatal reslstance for water vapor (& m ')
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S Schmitd number, Se = /1

T, temperature ab the model lowest beval [K)

T, surfpee temperature [K)

u, friction velocity (m s 1)

UTC Universal Time Coordinated

Vax dry deposition velocity of gas r at the lowest model level (m = 1)
veq pergentage of soll covered by vegetation In the grid eell

wrg deep soll volumetric water content (kg m %)

T wilting polnt volumetsic water content (kg %)

iy, field capacity volumetrle water content (kg m ™)

z altitude of the lowest model level of MOCAGE, about 20 m (rm)
0 roughness lengih for momentuwm {(m)

0 roughness lengih for heat (m]




Title : Parameterization of dry deposition and emissions of chemical species
of interest to air-quality and to composition of the troposphere.

ABSTRACT

We have parameterized the exchanges of trace gases and aerosols between
the surface and the atmosphere in MOCAGE, the multi-scale Chemistry and
Transport Model of Météo-France. Dry deposition velocity, simulated using the
resistance scheme of | Wesely, 1989] with a specific formulation of the stomatal
resistance, and meteorological forcing from the operational analyses of Méubo-
France, have been evaluated against climatology and observations of campaigns
such as ESCOMPTE ; in addition, deposition Buxes of czone and nitrogen reactive
apecies have been compared to simulations from other models. We also parame-
terized and analyzed, at the global and continental scales, the emissions of Non
Methanie Volatil Organie Compounds that depend strongly on the meteorology,
using a vegetation data set at fine resclution.
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RESUME

Nous avons paramétrisé les échanges de gaz trace et d'adrosols entre la sur-
face et 'atmosphére dans MOCAGE, le modéle de Chimie Transport de Métdo-
France, multi-fchelles. Les vitesses de dépdt sec, simulées en utilisant le schéma
de résistances de | Wesely, 1989] aver une formulation spécifique de la résistance
stomatale, et un forcage météorologique analysé, ont été évaludes sur une base
climatologique et par rapport & des mesures de campagne telles ESCOMPTE ;
en outre, les flux de dépit de Pozone et des espéoes azotées réactives ont éLé
confrontés avec des simulations d'autres modéles. Nous avons aussi paramétrisé
et analysé, aux échelles globales et continentales, les émissions de Composés Or-
ganiques Volatils Non Méthaniques, qui dépendent fortement de la météorologie,
en nous appuyvant sur une description de la végétation 4 fine &chelle.
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