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TITLE 

Intra-event evolution of dissolved and particulate phases chemical composition of wet deposition 
 

RESUME 

Cet article présente l’évolution de la composition chimique de dépôts humides d’aérosols collectés en milieu urbain. Les 
pluies collectées correspondent à des situations contrastées en terme de conditions météorologiques, dynamiques 
atmosphériques ainsi que des sources et concentrations d’aérosols. La stratégie de prélèvement in situ permet de 
déterminer la contribution relative des mécanismes de washout et de rainout dans le dépôt humide ainsi que de suivre 
l’évolution de la solubilité des espèces chimiques dans les fractions de pluies collectées. 
 

ABSTRACT 

 
This article presents the chemical composition evolution of wet deposition of aerosol collected in an urban environment. 
The collected rainfalls correspond to contrasted situations in terms of meteorological conditions, atmospheric dynamics 
and aerosol sources and concentrations. The in situ sampling strategy allows to determine the relative contribution of 
washout and rainout mechanisms in the wet deposition and to follow the evolution of the solubility of chemical species in 
the collected rainfall fractions. 
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1. INTRODUCTION  
 
Le dépôt humide est un ensemble de processus physico-chimiques permettant l'abattement des particules 
d'aérosols atmosphériques par les hydrométéores. Il est composé de deux mécanismes : le lessivage ayant 
lieu dans le nuage, le rainout, et le lessivage ayant lieu sous le nuage, le washout (Facy 1962). En tant que 
mécanisme clé influençant la durée de vie des particules dans l'atmosphère, le dépôt humide est un processus 
majeur à prendre en compte pour décrire les concentrations de particules dans l'atmosphère (Textor et al. 
2006), et donc leurs différents impacts sur la qualité de l'air et le climat. De plus, le dépôt humide transfère les 
particules depuis l’atmosphère vers les surfaces terrestre et océanique et constitue dès lors un apport 
important d’espèces chimiques vers les écosystèmes (Wright et al. 2018). Le dépôt d’éléments traces 
métalliques transportés par les aérosols est connu pour avoir un impact sur le fonctionnement des 
écosystèmes marins via le dépôt de substances nutritives (e.g., Fe, Zn, Mackey et al. 2012) ou bien 
potentiellement toxiques (e.g. Cu, Pb and Cd; Jordi et al. 2012; Paytan et al. 2009) aux surfaces océaniques. 
Les observations effectuées dans la littérature ont reporté une forte variation spatiale des flux massiques et 
de la composition chimique des dépôts humides (Vet et al. 2014), et par conséquent de leur impact 
environnemental. La fraction dissoute du dépôt peut être utilisée comme un indicateur de la biodisponibilité 
(Jickells et al. 2016). Ainsi, la compréhension de la répartition entre les phases dissoute et particulaire des 
espèces chimiques dans les dépôts humides est cruciale afin de déterminer le mécanisme qui régit leurs effets 
biogéochimiques. Néanmoins, la variabilité spatiale des flux de dépôts d’espèces chimiques ainsi que leur 
distribution dans les phases dissoute et particulaire restent peu contraintes (Law et al. 2013), notamment en 
raison des incertitudes existantes sur les processus de dépôts humides des aérosols atmosphériques  (e.g., 
Croft et al. 2010). 
La collecte séquentielle de précipitation correspond à acquisition de fractions successives de pluie permettant 
de documenter l’évolution des concentrations d’espèces chimiques au cours d’un seul évènement pluvieux. 
En effet, de nombreuses études ont mis en avant que les diminutions de concentration dans la pluie les plus 
importantes ont lieu dans les premiers mm de précipitations (e.g. Tanner et al. 2006; Alastuey et al. 2001). 
Les concentrations obtenues en fin d’évènements sont quant à elles généralement caractérisées par un niveau 
stable et constant (Chatterjee et al. 2006; Jaffrezo et Colin 1988). La collecte séquentielle de précipitation 
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permet de déterminer la contribution relative des mécanismes de washout et de rainout dans le dépôt humide 
(Chatterjee et al. 2006; Tanner et al. 2006) ainsi que d’observer l’évolution de la répartition des espèces 
chimiques dans les phases dissoute et particulaire au cours d’un même évènement de pluie (Ma et al. 2001; 
Kasahara et al. 1996).

2. MATÉRIELS ET METHODES 

2.1. Prélèvement et analyses des précipitations 
 
Les pluies ont été collectées dans un milieu urbain, sur la station qualité de l’air du Laboratoire 
Interuniversitaire des Systèmes Atmosphériques (LISA), sur le toit de l’Université Paris Est Créteil. Un schéma 
du collecteur séquentiel est représenté sur la Figure 1. Il s’agit d’une structure de 2 m de hauteur ouverte sur 
sa partie supérieure et fermée sur ses côtés dans laquelle est disposé un entonnoir souple pyramidal à base 
carrée en téflon avec une surface de collecte de 1 m². La grande surface de collecte permet d’optimiser le 
prélèvement automatique de nombreuses fractions de pluie, jusqu’à 24 fractions de volume compris entre 50 
et 100 mL (ce qui correspond à 0,05 – 0,1 mm de pluie). Le collecteur est doté d’un système de distribution 
automatique permettant la séparation des échantillons de pluie sans que ces derniers ne soient mélangés. Le 
système de collecte est composé de matériaux inertes chimiquement (Téflon-PFA, PTFE, PP et néoprène) et 
suit un protocole de lavage drastique afin de pouvoir étudier l’évolution des concentrations des espèces 
chimiques jusqu’à des niveaux de traces.  
 

 
Figure 1. (a) Schéma représentant du collecteur séquentiel, (b) photo de l’intérieur du collecteur. 

 
Une fois collecté, les échantillons sont disposés dans une salle propre de norme ISO 6 pour le 
conditionnement des échantillons avant les analyses. Un aliquot est prélevé pour l’analyse du pH (METTLER 
TOLEDO® Seven2Go), le reste est filtré sur une membrane Nuclepore® en polycarbonate avec une porosité 
de 0,2 µm afin d’analyser la composition élémentaire (Al, Ba, Ca, Cd, Cl, Cr, Cu, Fe, K, Mg, Mn, Na, Ni, P, Pb, 
Si, Sr, S, Ti, V, Zn) de la phase particulaire par Spectrométrie à Fluorescence X (SFX, ZETIUM 4kW, 
MalvernPanalytical®).La fraction dissoute est récupérée afin d’analyser la composition ionique (NH4

+, Na+, K+, 
Mg2+, Ca2+, Cl-, NO3

-, SO4
2-, PO4

3-, acides organiques) d’une partie par chromatographie ionique (Compact IC 
Flex, Metrohm®) et la composition élémentaire (Al, Ba, Ca, Cd, Cl, Cr, Cu, Fe, K, Mg, Mn, Na, Ni, P, Pb, Si, 
Sr, S, Ti, V, Zn) d’une autre partie acidifiée à pH = 1 avec de l’acide nitrique (Suprapur®) par Spectrométrie à 
plasma à couplage inductif (ICP-AES, Spectro ARCOS Ametek®). 

2.2. Mesures colocalisées  
 
En parallèle de la collecte des précipitations, les informations sur les aérosols atmosphériques (concentration 
massique et distribution granulométrique) sont obtenues à l’aide d’un Fidas 200 E (PALAS ®). La distribution 
en tailles des gouttes de pluie ainsi que la vitesse des gouttes sont mesurées à l’aide d’un disdromètre optique 
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(OTT PARSIVEL®). Un célomètre (Vaisala CL31) est également déployé pour documenter la hauteur de la 
base des nuages et l’homogénéité de la colonne atmosphérique sous le nuage.  
 

3. RÉSULTATS 
 
Les prélèvements entre février et avril 2022 illustrent des évènements de pluie contrastés en termes de 
conditions météorologiques (cumul entre 0,90 et 6,94 mm et intensité moyenne de précipitations entre 0,40 et 
11,46 mm h-1), de dynamiques atmosphériques (hauteur de la base nuageuse entre 200 et 2 500 m) ainsi que 
des concentrations atmosphériques en PM10 variées allant de 10 à plus de 60 µg m-3 et marquées par 
l’environnement urbain du site d’étude, mais aussi par des intrusions de poussières minérales en provenance 
du Sahara. La composition chimique des dépôts humides associées aux informations complémentaires ont 
permis de classer les évènements en 3 catégories en fonction des provenances et sources des aérosols 
retrouvés dans la pluie : « pluies anthropiques », « pluies anthropiques et minérales » et « pluies 
sahariennes ».  
 
La Figure 2 illustre l’évolution des concentrations des éléments présents dans les précipitations pour deux 
pluies distinctes, une « anthropique » et une « saharienne ». Les résultats permettent d’illustrer la variabilité 
des teneurs des précipitations tant au niveau des concentrations massiques (Figure 2, e.g. 16 mg L-1 vs 
36 mg L-1) que de la composition chimique des phases dissoute et particulaire. 
 

 
Figure 2. Evolution des concentrations massiques de la phase dissoute pour deux évènements de pluie 

(a) « anthropique » du 11/03/2022 et (b) « saharienne » du 30/03/2022. 
 
On observe des diminutions rapides des concentrations massiques au cours de l’avancée des précipitations 
plus marquée pour la fraction particulaire (jusqu’à un facteur 50, non montré ici) que pour la fraction dissoute 
(jusqu’à un facteur 33, Figure 2 a), quel que soit l’évènement, le cumul, ou l’intensité de précipitations. La 
haute fréquence temporelle du système de collecte a également permis d’observer des augmentations 
ponctuelles des concentrations d’espèces chimique dans les pluies (Figure 2). Les mesures colocalisées ont 
permis de déterminer que ces augmentations étaient corrélées à un changement de granulométrie des gouttes 
de pluie. Cela s’explique par (i) une augmentation du nombre de gouttes plus petites, augmentant dès lors 
l’efficacité de capture des aérosols et (ii) une évaporation partielle des gouttes au cours de leur chute, 
augmentant dès lors les concentrations des dépôts humides mesurées en surface.  
 
Le prélèvement de certaines pluies a permis de déterminer les contributions relatives des mécanismes de 
rainout et de washout. Les résultats montrent une contribution non négligeable des deux mécanismes, avec 
une contribution du mécanisme de washout comprise entre 15 et 87 % selon les espèces et les pluies. Les 
données complémentaires sur la hauteur de la couche nuageuse, les concentrations atmosphériques ainsi 
que l’intensité de précipitations ont permis d’appréhender la question de l’évolution du poids relatifs des 
mécanismes de washout et de rainout. 
 
Le suivi concomitant des phases dissoute et particulaire a permis de discuter la variabilité de la solubilité 
d’espèces chimique au cours d’un même évènement de pluie et de discuter la dépendance de cette dernière 
avec le pH des précipitations, l’origine des aérosols ainsi qu’avec la contribution relative des processus de 
rainout et de washout. 
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